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ONUR SOzU

Yiiksek Lisans tezi olarak sundugum “Bazi Fenol Tirevli Elektropolimerik
Filmlerin Urik Asit Seciciliginin Incelenmesi” baslikl1 bu ¢alismanin bilimsel ahlak ve
geleneklere aykirt diisecek bir yardima bagvurmaksizin tarafimdan yazildigini ve
yararlandigim biitiin kaynaklarin, hem metin i¢inde hem de kaynagada yontemine uygun

bicimde gosterilenlerden olustugunu belirtir, bunu onurumla dogrularim.
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Bu tezin amaci, poli(3-aminofenol), politiramin ve poli(4-klorofenol)
polimerlerinden yararlanarak amperometrik iirik asit sensorlerinin hazirlanmasidir. Bu
amagla, 3-aminofenol, tiramin ve 4-klorofenol monomerlerinin sabit potansiyelde
elektrokimyasal polimerizasyonu ile poli (3-aminofenol), politiramin ve poli(4-
klorofenol) filmleri hazirlanmistir. Hazirlanan filmlerin askorbik asit, okzalik asit,
sistein, dopamin, epinefrin, laktoz, sukroz ve iire varhiginda iirik asite karsi sec¢imli
gecirgenlik karakteristikleri DPV teknigi ile incelenmistir.

Poli(3-aminofenol) ve politiramin elektrodun askorbik asit, okzalik asit, sistein,
laktoz, sukroz, ve lire varliginda iirik asite karsi se¢imli davrandigi film kalinligi
belirlenmis ve anilan elektropolimerik filmlerin sensor karakteristiklerini etkileyen
parametreler (monomer derisimi, destek elektroliti, polimerizasyon pontasiyel) optimize
edilmistir. Ayrica, sensorlerin kararliliklart da test edilmis ve iistiin ydnleri
vurgulanmigtir.

Anahtar Kelimeler: 3-Aminofenol, tiramin, 4-klorofenol, iirik asit, se¢cimli ge¢irgenlik.
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Supervisor: Prof. Dr. Ergun EKINCI

The aim of this thesis is to prepare amperometric uric acid sensors by using
poly(3- aminophenol), polytyramine, poly(4-chlorophenol). For this reason, poly(3-
aminophenol), polytyramine and poly(4-chlorophenol) films have been prepared at a
constant potential by the electrochemical polymerization of 3-aminophenol, tyramine
and 4-chlorophenol monomers. The permselectivity characteristics for uric acid of the
prepared films have been investigated by DPV technique in the presence of ascorbic
acid, oxalic acid, cysteine, dopamine, epinephrine, lactose, sucrose and urea.

The film thickness of poly(3- aminophenol) and polytyramine electrode
permselectivity to uric acid in the presence of ascorbic acid, oxalic acid,
cysteine,lactose, sucrose and urea was determined and the parameters affecting sensor
characteristics (monomer concentration, supporting electrolyte, polymerization
potential) were optimized. Moreover, the stabilities of the sensors have also been tested
and their advantages were emphasized.

Key words: 3-aminophenol, tyramine, 4-chlorophenol, uric acid, permselectivity.
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SEKILLER DIiZiNi

Sekil 2.1. Cevrimli Voltamogram
Sekil 2.2. Diferansiyel puls voltametrisinde elektroda uygulanan gerilim
programi (a)ve elde edilen akim-gerilim egrisi (b)
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Sekil 3.2. Mikro hiicre ve montaji
Sekil 3.3. Tiraminin elektropolimerizasyonu
Sekil 4.1. Ciplak Pt elektrodun 0,1M KCl igerisinde 25 mM monomer
(3-aminofenol) yoklugunda (A) ve varligindaki (B) CV
Sekil 4.2. 0,1 M KCl igerisindeki 25mM 3-Aminofenol’iin 0,04 mC’luk
filmine ait BE
Sekil 4.3. 0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 0,5 mM
tirik asite davranisi
Sekil 4.4. 0,04 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki | mM
askorbik asite davranisi
Sekil 4.5. 0,1 M KCl igerisindeki 25 mM 3-aminofenoliin 0,06 mC’luk
filmine ait BE
Sekil 4.6. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 0,5 mM
iirik asite davranisi
Sekil 4.7. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1| mM
askorbik asite davranisi
Sekil 4.8. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM
okzalik asite davranisi
Sekil 4.9. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM
sisteine davranisi
Sekil 4.10. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki | mM
dopamine davranisi
Sekil 4.11. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki | mM
epinefrine davranisi
Sekil 4.12. 0,1 M KCl igerisindeki 25 mM 3-aminofenol’tin 0,08 mC’luk
filmine ait BE
Sekil 4.13. 0,08 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM
tirik asite davranisi
Sekil 4.14. 0,08 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1| mM
dopamine davranist
Sekil 4.15. 0,08 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM
epinefrine davranisi
Sekil 4.16. Farkl1 destek elektrolitlerinde hazirlanan 0,06 mC’luk filmin
tirik asit yanitlari
Sekil 4.17. 0,5 mM’lik iirik asit yanit1 iizerine monomer derisiminin etkisi
Sekil 4.18. Farkli potansiyellerde (400 - 800 mV) hazirlanan 0,06 mC’luk
filmin PBS (pH 7) igerisindeki 0,5 mM iirik asite
davranisinin karsilagtirilmasi.
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Sekil 4.19.

Sekil 4.20.

Sekil 4.21.
Sekil 4.22.
Sekil 4.23.
Sekil 4.24.
Sekil 4.25.
Sekil 4.26.
Sekil 4.27.
Sekil 4.28.
Sekil 4.29.
Sekil 4.30.
Sekil 4.31.
Sekil 4.32.
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Sekil 4.34.
Sekil 4.35.
Sekil 4.36.
Sekil 4.37.
Sekil 4.38.
Sekil 4.39.
Sekil 4.40.

Sekil 4.41.

Farkli potansiyellerde (400 - 600 mV) hazirlanan 0,06 mC’luk
filmin PBS(pH 7) igerisindeki 1 mM askorbik asite
davranisiin karsilastirilmasi.

Optimal kosullarda hazirlanan poli(3-aminofenol) elektrodun
2 mM laktoz, 2 mM sukroz, 2 mM iire, 2 mM sistein, 2 mM
okzalik asit ve 1 mM askorbik asit varliginda artan

iirik asit konsantrasyonuna kars1 verdigi yanitlar

Optimize poli(3-aminofenol) elektrodun iirik asite ait dogrusal
yanit araligi

0,1M KCl igerisinde monomer yoklugunda (A) ve 20 mM
Tiramin (B) varligindaki CV

100 mM KCl igerisindeki 20 mM Tiraminin 0,02 mC’luk
filmine ait BE

0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM
iirik asite davranisi

0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
askorbik asite davranisi

0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
dopamine davranisi

0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
epinefrine davranisi

0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM
sisteine davranisi

0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM
okzalik asite davranisi

100 mM KCl igerisindeki 20 mM Tiraminin 0,03 mC’luk
filmine ait BE

0,03 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM
iirik asite davranisi

0,03 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
dopamine davranisi

0,03 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
askorbik asite davranisi

0,03 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
epinefrine davranisi

0,03 mC’luk filmin 14. kullanimdan sonra 0,1 M PBS (pH=7)
icerisindeki 1 mM askorbik asite davranist

0,1M KCl igerisindeki 20 mM Tiraminin 0,04 mC’luk
filmine ait BE

0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) i¢erisindeki 0,5 mM
tirik asite davranisi

0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM
askorbik asite davranisi

0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM
dopamine davranisi

0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM
epinefrine davranisi

0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM
askorbik asite davranisi (16. kullanim)
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Sekil 4.42.
Sekil 4.43.
Sekil 4.44.
Sekil 4.45.
Sekil 4.46.
Sekil 4.47.
Sekil 4.48.
Sekil 4.49.
Sekil 4.50.
Sekil 4.51.

Sekil 4.52.

Sekil 4.53.

Sekil 4.54.
Sekil 4.55.
Sekil 4.56.
Sekil 4.57.
Sekil 4.58.
Sekil 4.59.
Sekil 4.60.
Sekil 4.61.
Sekil 4.62.
Sekil 4.63.
Sekil 4.64.

Sekil 4.65.

Sekil 4.66.

100 mM KCl i¢erisindeki 20 mM Tiraminin 0,06 mC’luk
filmine ait BE

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM

iirik asite davranist

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM
askorbik asite davranisi

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
dopamine davranist

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
epinefrine davranisi

100 mM KCl i¢erisindeki 20 mM Tiraminin 0,08 mC’luk
filmine ait BE

0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) i¢erisindeki 0,5 mM
iirik asite ilk dl¢timdeki (A), ikinci dl¢timdeki (B) yaniti

0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM

dopamine davranisi

0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM
epinefrine davranist

0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
askorbik asite davranisi

Farkl1 destek elektrolit ortamlarinda hazirlanan 0,04 mC’luk

filmlerin PBS (pH 7) igerisindeki 0,5 mM firik asit

davranislarinin karsilastirilmasi

Farkl1 destek elektrolit ortamlarinda hazirlanan 0,04 mC’luk

filmlerin PBS (pH 7) igerisindeki 0,5 mM iirik asite vermis

olduklar1 yanit biiytikliikleri

Urik asit yanit1 iizerine monomer derisiminin etkisi

Farkli potansiyellerde hazirlanan 0,04 mC’luk filmlerin

PBS (pH 7)igerisindeki 0,5 mM fiirik asit davraniglarinin

karsilastirilmast

Optimize politiramin sensdriin interferantlar varliginda
artan iirik asit konsantrasyonuna kars1 yaniti

Optimize politiramin sensdriin lirik asite dogrusal yanit aralif

Politiramin sensoriin kararlilig

0,1M KCl igerisinde monomer yoklugunda (A) ve 50 mM

4-klorofenol (B) varligindaki CV

0,1 M KCl igerisindeki 50 mM 4-klorofenoliin 0,06 mC’luk
filmine ait BE

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM
iirik asite davranisi

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
askorbik asite davranisi

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM
sisteine davranisi

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM
okzalik asite davranisi

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
epinefrine davranisi

0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM
dopamine davranisi
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Sekil 4.67. 0,1 M KCl igerisindeki 50 mM 4-klorofenoliin 0,08 mC’luk
filmine ait BE

Sekil 4.68. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM
tirik asite davranisi

Sekil 4.69. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki | mM
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1. GIRIS VE AMAC

Urik asit, biitiin viicut dokularinda bulunan ve piirin olarak adlandirilan
maddelerin metabolizmadaki son {irliniidiir. Saglikli bir insandaki {irik asit, kanda
¢oziinerek bobreklerde siiziilmek suretiyle irin olarak viicuttan atilir. Viicuttaki iirik asit
miktar1 arttiginda, bobrekler yeteri kadar iirik asiti temizleyemediginde ya da piirince
zengin gidalar fazla tiiketildiginde kandaki trik asit miktar1 artar. Kandaki iirik asit
miktarinin fazla olmasi hiperiirisema, gut, Lesch-Nyhan ve bobrek tas1 gibi hastaliklara
yol agmaktadir.

Cevre izleme, klinik analiz ya da silire¢ denetiminde kullanilmak iizere,
elektrokimyasal olarak Ol¢iim yapan cihazlarin hazirlanmasina karsi olan ilgi hizla
artmaktadir. Elektrokimyasal sensdrler; bdyle cihazlar i¢in, 6zellikle dogal segicilikleri,
hizli yanit siireleri, duyarliliklar1 ve hazirlanma kolayliklar1 agisindan  birgok
gereksinimi karsilamaktadir. Bununla birlikte, ger¢ek biyolojik sistemlerin karmasikligi
voltametrik sinyallerin c¢akismasina neden olabilir. Dahasi, siirli sayidaki elektrot
materyali, sadece sinirlt sayidaki analitin elektrokimyasal olarak yiliksek duyarlilik ve
secicilikle belirlenmesi i¢in uygundur [1]. Polimerle modifiye edilmis elektrotlarin
gelistirilmesiyle ilgili son 30 yil igerisinde hizla artan sayida ¢aligmalar yapilmaktadir.
Elektrokimyasal olarak hazirlanan iletken ya da yalitkan filmler gaz sensorler [2,3],
biyosensorler [4,5] ve permselektif membranlar [6] gibi potansiyel uygulamalar ile
dikkat gekmektedir [6].

Urik asit tayini i¢in kullanilan kolorimetrik ve enzimatik yontemlere kiyasla
pratikligi, ekonomik olusu, hizli yanit siiresine sahip olmasi gibi avantajlar1 nedeniyle
elektrokimyasal yontemin dikkat ¢ekici oldugu goriilmektedir.

Bu c¢aligmada; 3-aminofenol, tiramin ve 4-klorofenol monomerlerinden
elektrokimyasal polimerizasyon yontemi ile elde edilen filmlerin, elektroaktif askorbik
asit, okzalik asit, dopamin, epinefrin, sistein ve elektroinaktif laktoz, siikroz ve iire gibi
interferantlar varliginda tirik aside karsi se¢imli gecirgenligi incelenmis ve hazirlanan
sensOrler icin irik asit yamitini etkileyen parametreler sistematik olarak optimize

edilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER
2.1. Elektrokimya

Elektrokimya, maddenin elektrik enerjisi ile etkilesmesini ve bunun sonucunda
olusan kimyasal doniistimler ile fiziksel degisiklikleri ve kimyasal enerjinin elektrik
enerjisine ¢evrilmesini inceleyen bilim dalidir. Elektrokimyasal tepkimelerde elektron
transferi veya gecisi s0z konusudur ve elektrokimyasal hiicre adi verilen hiicrede
yiriitiliir. Elektrokimyasal hiicre, incelenen bir maddeyi i¢eren bir ¢ozelti ya da erimis
tuz, maddenin kimyasal doniisiime ugradigi elektrotlar ve bu elektrotlar1 birbirine

baglayan bir dis devreden olusur.
2.1.1. Elektrokimyasal Teknikler

Elektrokimyasal teknikler, elektrot-¢zelti sistemine bir elektriksel etki yapilarak
sistemin verdigi yanitin 6l¢iilmesi temeline dayanir. Genellikle akim olarak ortaya ¢ikan
bu yanit, sistemin 6zellikleri hakkinda bilgi verir. Bir elektrokimyasal teknigin adindan,
sistemin verdigi cevabin tlirii ve elektriksel etki tam olarak anlasilmayabilir. Genel
olarak tiim elektrokimyasal tekniklerde potansiyel, akim ve zaman parametreleri
bulunur ve bu parametreler de ilgili elektrokimyasal teknigin adini belirler. Ornegin,
voltametride akim-potansiyel, kronoamperometride akim-zaman ve kronokulometride

ise yilk-zaman parametreleri bulunmaktadir.
2.1.1.1. Voltametrik Teknikler

Dengedeki bir elektrokimyasal hiicreye disaridan denge geriliminden farkli bir
gerilim uygulandiginda, sistem yeniden dengeye ulasmaya calisacagindan bu sirada
elektrot yiizeyinde bir tepkime gerceklesir, yani akim geger. Voltametri yonteminde;
yiizey alani ¢ok kiiciik olan bir ¢alisma elektrodu ile bir karsilastirma elektrodu arasina
degeri zamanla degisen bir potansiyel uygulandiginda, calisma elektrodu ile karsit
elektrot arasindaki akim Ool¢iiliir. Uygulanan gerilime karsi Olglilen akim degerleri
grafigine voltamogram denir. Voltametrik yontemle herhangi bir maddenin
elektrokimyasal davranisinin incelenmesinde, kullanilan ¢alisma elektrodu ile ¢oziicii ve
destek elektrolitin tiirii elektroda uygulanacak gerilimin siirlarini belirler. Ornegin,
hiicrede kullanilan karsilastirma elektrodu doygun kalomel ve ¢alisma elektrodu Pt ise,

sulu ortamda +0,65V’dan daha pozitif potansiyel degerine gidilemez, zira daha pozitif



gerilim degerinde su yiikseltgenerek O, agiga cikar ve devreden biiylik bir akim geger.
Bu akim, diisiik derisimlerdeki daha pozitif potansiyel degerlerinde yiikseltgenebilecek
bir maddenin neden olabilecegi akimi orter. Bu akimi suyun yiikseltgenmesinden
kaynaklanan akimdan ayirmak miimkiin olamayacagindan, bu elektroaktif maddenin
elektrokimyasal davranigina iliskin bir bilgi elde edilemez. Negatif gerilim sinirin1 ise
coziiciiniin ya da destek elektrolit katyonunun indirgenme potansiyeli belirler. Pt
elektrotda -0,45 V, Hg elektrotda ise asidik ortamda -1.80 V, bazik ortamda -2.40 V’ da
su indirgenerek H, gazi olusumu sonucunda biiylik bir akim olusur. Bazi organik
coziicliler suya gore daha giic indirgenirler ya da daha gii¢ yikseltgenirler. Bazi
coziiciilerde ise hem indirgenme sinir, hem de yiikseltgenme sinir1 suya gore daha
yiiksek gerilim degerlerine ¢ikar. Boylece susuz ¢oziiclilerin kullanilmasi ile uygun bir
elektrot malzemesi ve destek elektroliti segilerek calisilabilen voltametrik gerilim
sinirlart hem anodik hem de katodik yonde daha biiyiikk gerilim degerlerine
kaydirilabilir.

Calisma elektrodunun potansiyeli negatif yonde artirilirsa, bu elektrotdaki
indirgenme tepkimesi hizlanarak calisma elektrodu katot olarak davranir ve katodik
akim, iy, olusur. Calisma elektronun gerilimi belli bir pozitif degere geldiginde elektrot
bu kez anot olarak davranir ve anodik akim, i,, olusur. Calisma elektrodunun hangi
gerilim degerinde katot, hangi gerilim degerinde ise anot olarak davranacagini

elektroaktif maddenin, ortamin ve elektrodun tiirii belirler [7].

2.1.1.1.1. Cevrimli Voltametri

Elektroaktif maddeyi iceren duragan bir ¢ozeltide bir elektroda uygulanan
dogrusal gerilim ileri yonde belli bir gerilim degerine ulastiktan sonra yine dogrusal
olarak azalacak bicimde ters ¢evrilirse bu yonteme ¢evrimli voltametri denir. Cevrimli
voltametride ileri ve geri yondeki tarama hizlar1 aymi tarama hizlar1 olabilecegi gibi,
istendiginde farkli tarama hizlar1 da kullanilabilir. Ayrica ileri ve geri yondeki tarama
birer kez yapilabildigi gibi, bircok kez de yapilabilir. Sekil 2.1 ¢evrimli voltametride,
elektroda uygulanan potansiyel programi ile elde edilen tipik bir voltamogrami

gostermektedir.
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Sekil 2.1. Cevrimli Voltamogram (CV)

Cevrimli  voltametride, ileri yoOndeki gerilim taramasi sirasinda bir
elektroindirgenme oldugunda, tersi yonde ise indirgenme sonucunda olusan iiriiniin

yeniden yiikseltgenmesi gergeklesir. Geri yondeki pik gerilimi £ y degerine,
2

0.0285
E =FE  + 2.1
p=Ey @1
esitligi ile baglidir.

Tersinir bir elektrot tepkimesi i¢in anodik pik potansiyeli, Ey), ile katodik pik
gerilimi, Eyq), arasinda (0,059/n) V’luk bir potansiyel farki vardir ve bu iki pik
potansiyelinin orta noktasi, incelenen redoks ciftinin formal potansiyeline (E°) esittir.
[leri yondeki tarama sirasinda olusan ara iiriin kararl ise anodik pik akimi iy, katodik
pik akimna, iyx), esittir. Uriiniin kararli olmadigi durumlarda anodik pik akiminin
degeri katodik pik akiminin degerine gbére daha kiiciik olur ve iiriiniin ¢ok hizli bir
bicimde tiikendigi durumlarda ters yondeki pik tamamen kaybolur.

Cevrimli voltamogramlarin ayrintili incelenmesiyle, bir sistemin hangi
gerilimlerde ve ka¢ adimda indirgenip yiikseltgendigini, elektrokimyasal agidan tersinir
olup olmadigini, indirgenme ya da yiikseltgenme {irlinlerinin kararli olup olmadigini,
elektrot tepkimesinde rol alan maddelerin yiizeye tutunup tutunmadiklarini kolayca
anlamak miimkiindiir.

Elektrot tepkimesinin tersinirligi azaldik¢a katodik ve anodik pikler birbirinden
daha ayrik gerilimlerde ve daha yayvan olarak gozlenir. Bir baska deyisle, AE, degeri
elektrot tepkimesinin hizinin bir 6l¢iisiidiir. Tam tersinmez bir elektrot tepkimesinde ise
geri pik gozlenmez. Tam tersinmez elektrot tepkimelerinde ileri yondeki pik akimi

tarama hizinin karekokii ile orantili olup, pik gerilimi tarama hizi artinca negatif



gerilimlere kayar. Yar tersinir elektrot tepkimelerinde, tersinir sistemlerde oldugu gibi,
pik akimi1 belli bir tarama hizina kadar tarama hizinin karekokii ile artar, ancak belli bir

tarama hizindan sonra ise artis tersinmez sistemlerdeki gibi olur [7].
2.1.1.1.2. Diferansiyel Puls Voltametrisi (DPV)

Voltametrinin duyarhig1 artik akima bagli oldugundan duyarligi arttirmak igin
artik akimin giderilmesi gerekir. Gerilimlerin puls seklinde uygulanmasi artik akimin
giderilmesine, dolayisiyla duyarligin artmasina neden olur.

Calisma elektroduna puls seklinde gerilim uygulandiginda artik akimin kapasitif
bileseni neredeyse sifir gibidir. Boylece pulsun sonundaki artik akim, faradaik akimdan
kaynaklanmaktadir.

Normal puls voltametrisinde puls sonundaki artik akim az da olsa kapasitif akim
igerir. Kapasitif akimin artik akim i¢indeki payini azaltmak, duyarlig1 artirmak amaciyla
pulsun baslangicinda ve sonunda 6lgiilen akimlarin farklari alinmis ve diferansiyel puls
voltametrisi adinda yeni bir teknik elde edilmistir. Bu teknik normal puls
voltametrisinden daha duyarli olup, bu duyarlik 107 — 10® M diizeyindedir.

Pulslar, giderek artan bir dogru akim potansiyeline sabit genlikli pulslar
bindirilerek uygulanabilecegi gibi, sabit dogru bir potansiyele giderek artan genlikli
pulslar bindirilerek de uygulanabilir. Puls uygulanmasindan dnce ve sonra akim( i, — i,)
Olctilerek, iki akim arasindaki fark alinmak suretiyle bulunan akim degeri potansiyele

kars1 grafige gecirilir [8].
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Sekil 2.2. Diferansiyel puls voltametrisinde elektroda uygulanan gerilim programi (a)
elde edilen akim-gerilim egrisi (b)



2.1.1.2. Potansiyel Kontrollii Kulometri (BE)

Bir elektrokimyasal hiicrede bulunan elektroaktif madde ya da maddelerin
tamaminin elektroliz edilerek harcandigi yontemlere kulometrik yontemler adi verilir.
Bu tiir yontemlerde, harcanan elektrik yiikii miktar1 ile madde miktar1 arasindaki esitlik
asagidaki gibidir:

‘

Elektroliz edilen maddenin esdeger gram sayisi = %J-it x dt (2.2)
0

Kulometrik yontemlerde yukaridaki basit esitlikten nicel anlamda yararlanilmasi
icin, elektrik yiikiiniin tamaminin o maddenin elektrolizinde harcanmis, yani elektrolizin
s6z konusu madde icin %100 akim verimiyle yiiriitiilmiis olmas1 gerekir. Bir maddenin
elektrolizi o maddeye ait voltamogramin plato bolgesinden secgilen sabit bir gerilim
degerinde gerceklestirilirse, yontem potansiyel kontrollii kulometri adini alir. Plato
bolgesindeki gerilimlerde elektroliz sirasinda akan elektrik akimi gerilime bagiml
olmaz ve elektroaktif maddenin yiizey derisimi siirekli olarak sifira esit olur, yani
madde yiizeye ulasir ulasmaz hemen elektrolizle harcanir. Bu yontemde herhangi bir
zamanda Ol¢iillen akim, ortamda eclektroliz edilmeden kalan maddenin derisimi ile

orantili olup, zamanla c,/c, =i, /iy =e """

esitligine gore degisir. Bu esitlikte i
elektrolizin baslangicinda Slgiilen akim, A ¢alisma elektrodunun alani, V ¢6zelti hacmi
ve m elektroaktif maddenin kiitle aktarim katsayisidir. Bu esitlige gore, herhangi bir
zamanda maddenin elektroliz edilmis kesri, ¢, /c, , baslangi¢ derisimine bagimli degildir

ve e—(A/V)m

terimiyle orantilidir [7].

Sabit potansiyel elektrolizinde sadece bir maddenin elektroliz olmasi ig¢in
potansiyel sabit tutulur. Bir hiicre igerisinde farkli olaylar cereyan ettiginden (asir1
gerilimlerde iletkenliklerde meydana gelen degismeler) katodun potansiyelini sabit
tutmak miimkiin olmaz. O halde katodun potansiyelini sabit tutmak icin, bilinen
hiicreden farkli bir diizenek olmasi gerekir. Katot potansiyelini sabit tutmak icin bir
potansiyostat ve tgclincii bir elektroda ihtiyag vardir. Bu ficilincii elektrot, referans
elektrotdur. Referans elektrodun potansiyeli belli oldugundan, katot potansiyeli sabit bir
degerde tutulabilir. Elektroliz ilerledik¢e, devreden gegen akim siddeti azalir ve sifira
yaklastiginda reaksiyonun sona erdigi anlasilir.

Potansiyostatik (sabit potansiyelde) kulometrik metotlarla kantitatif bir

yiikseltgenme veya indirgenme reaksiyonu esnasinda potansiyeli sabit tutulan bir



calisma elektrodu veya indikator elektrot kullanilir. Bir analizde s6z konusu
potansiyelde analizi yapilandan daha az aktif olan tiirler ¢ozeltide kalir. Boyle bir
analizde akim baslangicta yiiksektir. Ancak, zaman gectikge hizla diiser ve analizi

yapilan maddenin ortamdaki derisimi sifira yaklasirken akim da yaklasik sifir olur.
2.2. Elektropolimerizasyon

Polimerlesmede, polimerizasyonu baslatacak aktif tiirler (radikal, anyon, katyon)
elektrotlar iizerinde ilerleyen tepkimelerle saglaniyorsa bu isleme elektropolimerizasyon
denir. Cogu monomerler elektrokimyasal yontemle polimerlesmeye yatkindir.
Indirgenmeye yatkin bir monomer uygun potansiyelde elektroliz edildiginde, katotta
monomer molekiillerine elektron aktarilarak radikal-anyonlar olusur. Polimerizasyonun,
radikalik veya anyonik mekanizma ya da her ikisi iizerinden ilerlemesi olasidir.
Yiikseltgenmeye yatkin monomerler elektroliz edildiginde, monomerden tek elektron
kopmasi halinde bir radikal-katyon olusur. Bu kosullarda polimerizasyon, katyonik veya
radikalik mekanizma ya da her ikisi lizerinden ilerleyebilir.

Laboratuvarda yapilacak elektrolizlerde elektroliz hiicresi denilen, iizerinde
elektrotlarin yerlesebilecegi uygun yerlerin bulundugu iki bélmeli cam kaplar kullanilir.
Elektropolimerizasyon genelde sabit potansiyel veya sabit akim altinda yapilir. Sabit
potansiyel elektrolizinde Oncelikle, monomerin ¢evrimli voltamogrami alinarak
yiikseltgenme veya indirgenme potansiyeli belirlenir ve elektropolimerizasyon bu
potansiyelde (veya daha yiiksek) yiiritiiliir. Cozicii ve destek elektroliti gibi
polimerizasyon ortaminda bulunan maddelerin ¢alisma elektroduna uygulanan
potansiyelde elektroaktif olmamas1 gerekir. Bu kosullar saglandiginda, polimerizasyon
dogrudan monomerin anot ya da katotda verecegi tepkimeler iizerinden kontrollii bir
sekilde baslar (dogrudan baslama).

Sabit akim elektrolizinde potansiyel yerine elektroliz hiicresine uygulanan akim
sabit tutulur. Caligma elektrodunun potansiyeli kontrol edilemedigi i¢in monomer
yaninda ortamda bulunan maddeler de elektrotlarda yiikseltgenme veya indirgenme
tepkimlerine girerek radikal-anyon veya radikal-katyon verebilir (dolayli baglama). Bu
nedenle sabit akimda yapilan elektropolimerizasyon calismalarinda baglama

tepkimesinin tipini belirlemek her zaman olas1 degildir [9].



2.2.1 Elektopolimerizasyon Parametrelerinin Se¢cimi

Istenen amaca yonelik sensdr hazirlarken dikkat edilecek ve incelenecek bes

temel faktor vardir.
2.2.1.1. Monomer Secimi

Diisiik yiikseltgenme potansiyellerine sahip bilesiklerin elektrokimyasal
teknikler kullanarak elektrofilik siibstitiisyon reaksiyonuna ugratilmasiyla elektrot
yiizeyinde iletken polimerik filmlerin elde edilebilecegi diistiniilmektedir. [10]

fletken polimerlerle kiyaslandiginda, yalitkan polimerler kendini kisitlayan
yapilar1 sebebiyle hayli ince (~10 nm-100 nm) membranlar olustururlar. Ayrica hizh
yanit siiresi, milkkemmel segicilik ve yiiksek tekrarlanabilirlik gibi 6nemli analitik

performansa sahiptirler [11].
2.2.1.2. Destek Elektrolit ve Cozgen Secimi

Elektrolit sec¢imi, eletrolitin ¢oziiniirliigii ve niikleofilligi g6z Onilinde
bulundurularak yapilir. Anyonun hidrofobik karakterine ve polimerle anyon arasindaki
etkilesime bagli olan film {iretiminin kalitesinde, anyonun yapisi onemli bir etkiye
sahiptir. Ornegin, Kassim ve arkadaslari, sulu ¢ozeltilerde biiyiik aromatik siilfat
iyonlar1 kullanildiginda, perklorat anyonu kullanilmasina goére daha iyi mekanik
Ozelliklerde iletken polimerler elde etmistir [12].

Elektropolimerizasyonda kullanilan ¢6zgen, sadece elde edilen iletken polimerin
kalitesini degil, ayn1 zamanda iletkenlik, morfoloji ve elektrokimyasal davranisini da
kontrol eden 6nemli bir faktordiir. Bunun yani sira, ¢oziiciiniin polarligi, ¢oziicli ve

elektrolit anyonlar1 arasindaki etkilesimin giiclinii de etkiler [13].
2.2.1.3. Akim Yogunlugu

Elektrokimyasal polimerizasyonda, akim yogunlugu, elektrot yiizeyinde elde
edilecek olan polimerik filmin basta elektriksel iletkenlik olmak tizere bir¢ok 6zelligini
etkileyen parametrelerden birisidir. Akim yogunlugunun belirli bir dereceye kadar
artmasi, elde edilen polimerik filmin elektriksel iletkenligini arttirir. Bununla birlikte,

yiiksek akim yogunlugu olusan polimerik filmin sert ve kirilgan olmasina neden olur.



Ayrica akim yogunlugu, s6z konusu monomerin elektrokimyasal polimerizasyon hizini

da etkileyen bir parametredir [14].
2.2.1.4. Polimerizasyon Sicakhg:

Elektropolimerizasyon sicakliginin, polimerizasyon kinetiginin yani sira filmin
mekanik karakteristigi, iletkenligi ve redoks Ozellikleri iizerinde de 6nemli bir etkisi
vardir. Diislik sicakliklarda hazirlanan filmler daha piiriizlii bir goriiniime sahiptirler ve
yiiksek sicaklikta hazirlanan filmlerden daha zayif tutunma ozelligi gosterirler. Iletken

bir polimerin iletkenligi azalan sicaklikla azalir [13].
2.2.1.5. Elektrolit Derisimi

Elektropolimerizasyon esnasinda kullanilan fazla anyon derisimi, elektrolit
coOzeltisinin elektriksel iletkenligi gibi meydana gelen polimerik filmin stokiyometirisini

ve morfolojisini de etkilemektedir.
2.3. Elektrot Cesitleri

Elektrokimyasal pillerde iki elektrot kullanilirken elektroanalitik iglemlerde
genellikle {i¢ elektrot kullanilir. Bu elektrotlardan biri ¢alisma elektrodudur. Bu elektrot
baz1 tekniklerde test elektrodu veya indikator elektrot olarak da adlandirilmaktadir. Bu
elektrot, incelenen elektrokimyasal olaymn gerceklestigi elektrot olup, islevi
elektrokimyasal 6l¢iim bolgesini olugturmakdir. Bu elektrotlar amaca bagla olarak soy
(inert) veya soy olmayan materyallerden segilebilir. Ikinci elektrot, karsilastirma
elektrodu olarak adlandirilir ve ayn1 zamanda polarizlenmeyen elektrot olarak da bilinir.
Bu elektrodun potansiyeli yeterince sabit olup, pil hiicresinde potansiyeli 6l¢iilen diger
elektrotlara kiyasla bir referans gorevi goriir. Yardimer ya da karsi elektrot olarak da
bilinen {¢iincii elektrodun gorevi elektronlar i¢in kaynak veya havuz olusturmak ve
boylece referans elektrottan akimin gegmemesini saglamaktir. Cogunlukla potansiyeli
Olclilmez ve bilinmez. Genellikle soy metallerden segilir.

Indikatér elektrot fonksiyonu itibariyle diger elektrotlarla birlestirilmez ve bu
nedenle ayr1 bir fiziksel elektrot olarak daima mevcuttur. Diger iki elektrodun
fonksiyonlar1 ise kimi zaman birlestirilebilir ve boylece sistemde biri indikatér olmak
tizere iki fiziksel elektrot bulunur. Bu diizenlemenin avantaji basit ve pratik olusu,

dezavantaji ise referans ve yardime elektrotlarin fonksiyonlarinin birbirinden tamamen



farkli olmasindan kaynaklanir ve karsi elektrottan akim geg¢mesi sonucunda referans
elektrodun potansiyelindeki kararlilik olumsuz yonde etkilenir. Bu nedenle iki elektrotlu
sistemler ve referans elektrodun polarizasyonuna neden olmadigi durumlarda
kullanilabilir.

Calisma ve kars1 elektrot olarak en yaygin sekilde kullanilan materyaller; civa,
bakir, altin ve karbondur. Civa, kars1 elektrot olarak civa havuzu seklinde kullanilirken,
calisma elektrodu olarak civa, havuzu da dahil olmak tlizere ¢ok c¢esitli sekillerde
kullanilmaktadir. En yaygin kullanim sekli, polarografik civa damla elektrottur. ikinci
olarak asil1 civa damla kullanilmaktadir.

Bunlarin disinda kati elektrot olarak platin, giimiis, paladyum, rodyum,
rutenyum ve iridyum yiizeyler de kullanilmaktadir.

Ug elektrotlu sistemle dlgiimiin en 6nemli avantaji uygulanan potansiyelden
etkilenmeyen referans elektrodun direncidir. Referans elektrodun direcinin degeri 10*-
10° Q araliginda olmalidir ve voltmetre i¢in 10'* Q giris direnci ile kombine edilmelidir,
bu ol¢iilen potansiyeldeki hatanin 1 pV veya daha az olmasini saglar. Calisma
elektrodundaki potansiyel degisimi, pratik olarak iizerinden akim gegcmeyen bir referans
elektroda kars1 ol¢iiliir. Bu yolla yardimer ve c¢alisma elektrodunu igeren bir devrede
akan/olusan polarizlenme akiminin, referans ve ¢aligma elektodundan olusan, gercekte
akimin sifir oldugu farkli bir devre igindeki potansiyel degisimleri oSlgiiliir [15].
Referans elektrot iizerinden akim gegmediginden, c¢alisma (karsit) elektrottan gegen

akima bakilmaksizin potansiyelin sabit oldugu diisiiniilebilir.
2.3.1. Referans Elektrotlar

Polarize olmayan metal-metal iyonu elektrotlar1 kullanilir. Referans
elektrodunun potansiyeli sabit kalirken ¢aligma elektrodunun potansiyeli degisir. Ciinkii
referans elektrot polarize olmayan, calisma elektrodu ise polarize elektrotdur. En ¢ok
kullanilanlar1 kalomel ve Ag/AgCl referans elektrotlaridir. Bu elektrotlardan anodik
akim gecirildiginde metaller yiikseltgenir ve ortamdaki asir1 kloriirle c¢okelek
verdiklerinden elektrot yiizeyindeki derisimleri degismez ve bdylece potansiyelleri
akimdan fazla etkilenmez. Bu elektrotlardan katodik akim gegirildiginde ise
coziinlirliikten gelen metal iyonlar1 indirgenir, elektrot ylizeyinde c¢okelek ayrisarak

tekrar aynm1 denge diizeyinde metal iyonu olusturur, boylece potansiyeli degismeden
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kalir. Sudan baska coziiciilerle galigildiginda baska uygun karsilastirma elektrotlart

kullanilir [8].
2.3.1.1. Standart Hidrojen Elektrodu

Hidrojen gaz elektrotlar, eskiden elektrokimyasal ¢alismalarda sadece referans
elektrot olarak degil, ayn1 zamanda pH tayinlerinde indikator elektrotlar olarak da
yaygin bicimde kullanilmistir. Bu tip elektrotlarin yapist:

Pt, Hy(p atm) | H' (ag = x)

seklinde gosterilebilir.
Y

/r Eg+=0.00 V

+—H,(g)

\ 1 atm

[\
7

&

NED

Sekil 2.3. Standart hidrojen elektrodunun sematik yapisi [16]

Hidrojen elektrodunun potansiyeli, sicaklifa, ¢ozeltideki hidrojen iyonu
aktivitesine ve elektrot ylizeyindeki hidrojen gazinin basincina baglhdir. Geleneksel

olarak bu elektrodun potansiyeli tiim sicakliklarda, 0 volt olarak kabul edilir [17].
2.3.1.2. Giimiis/ Giimiis Kloriir Referans Elektrodu

Standart hidrojen elektrot temelde c¢ok Onemli olmasina ragmen, elektrot
yiizeyinin hazirlanmasinda ve reaktif aktivitelerinin kontroliinde karsilagilan giicliik,
elektrodun yeteri kadar pratik olmadigini1 gosterir. Bu nedenle hazirlanmasi daha kolay,
daha saglam ve kullanim1 daha kolay referans elektrotlar hidrojen gaz elektrodun yerini
almistir. Bunlar igerisinde, en yaygin olanlardan biri, giimiis/ glimis kloriir elektrotdur.

Bu elektrot, seyreltik hidroklorik asit ¢ozeltisine batirilmig bir giimiis tele yiikseltgeyici
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bir potansiyel uygulanarak hazirlanir. Boylece tele sikica baglanmis ince bir glimiis
kloriir tabakas1 olusur. Daha sonra tel doymus potasyum kloriir ¢ozeltisine batirilir. Bir
tuz koprisi potasyum kloriir ¢ozeltisi ile ¢alisilan elektrot sistemini birbirine baglar. Bu
elektrodun potansiyeli standart hidrojen elektoroda gore yaklasik 0,2 V daha pozitiftir

ve elektrot yar1 reaksiyonu:

AgClgy + ¢ T CI + Agg  seklindedir.

__KCl, 3.5 mol dm™

N’

Sekil 2.4. Ag/AgCl referans elektrodunun yapisi [ 18]

2.4. Kiitle Aktarimi

Bir elektrot sadece elektrot ylizeyindeki ¢cok ince bir ¢ozelti tabakasinda etkili
olabildiginden, faradayik akim, ana c¢ozeltiden elektrot yiizeyinde reaksiyona giren
tirlerin devamli kiitle aktarimini gerektirir. Eger arayiizeyde elektron transferi ve
elektrot boyunca elektron iletiminin mekanizmalarinin ikisi de hizliysa, elektroaktif
tiirlerin hareketi yiik akis hizin1 sinirlar.

Elektrokimyasal hiicrenin ¢alismasi sirasinda maddenin elektrot yiizeyine
aktarimina kiitle aktarimi baska bir deyisle konsantrasyon/derisim polarizasyonu denir
ve elektrot-cozelti ara fazinda bir molekiiliin elektrokimyasal indirgenmesi veya
yiikseltgenmesiyle gerceklesir. Kiitle transferi, migrasyon (gog), konveksiyon ve

difiizyon olmak iizere ii¢ ayri mekanizma ile incelenir [19].
2.4.1. Difiizyon
Bir ¢ozeltide bulunan bir tiiriin katottaki indirgenmesi (anotta yiikseltgenmesi)

sonucu c¢ozeltinin iki bolgesi (katot bolgesi ve ¢oOzeltinin biiyiilk kismi) arasindaki,

12



indirgenen tiir bakimindan bir derigim farki meydana gelir. Bu fark nedeniyle ¢ozeltinin
derisimi biiylk olan ana kismindan, katot bdlgesine dogru bir iyon veya molekiil
hareketi olur. Boyle harekete diflizyon denir. Diflizyon i¢in bir tiirlin derigiminin

¢Ozeltinin iki ayr1 yerinde farkli olmasi gerekir. Difiizyon hiz1 (dc/dt),

de/dt=k(c-co) (2.3)

bagintisiyla verilir. Burada c, ¢dzeltinin biiyiik kisminda bulunan ve tepkimeye giren
tiirin derigimi, co, ayn tiiriin elektrot yiizeyinde kurulan dengedeki derisimi gosterir.
Bagintida gecen, k ise bir orant1 kat sayisidir. Daha 6nce gosterildigi gibi ¢y, elektrot
potansiyeliyle tespit edilen bir deger olup Nernst denkleminden hesaplanir. Eletroda
daha yiiksek potansiyeller uygulandigt zaman c¢ derisimi diigmeye, diflizlenmeyse
artmaya baslar. Sonunda ¢y derisimi ¢ derigiminin yaninda ihmal edilebilir bir hale gelir,

¢o —0 olur. Bunun sonucu difiizlenme hizi,

dc/dt=kc-c (2.4)

seklini alir. Bu durumda derisim polarizasyonu tamamlanmis olur ve elektrot

polarizlenmis ideal bir elektrot haline gelir.

2.4.2. Gog

Bir ¢ozeltide bulunan iyonlarin, elektrostatik alanin ¢ekim etkisinde hareket
etmesi olayma go¢ etme denir. Yiik aktarilmasinda veya kiitle aktarilmasinda en etkin
olay budur. Burada s6z konusu olan elektrostatik alan, bir elektrodun meydana getirdigi
alandir. Bu alan ortamda bulunan biitiin iyonlar {izerinde etkilidir. Ancak, iki yiiklii bir
iyon lizerine olan etkisi, tek yiiklii bir iyon iizerine olan etkisinden daha biyiiktiir. Bir
elektrodun kimyasal tepkimeye istirak eden bir iyon iizerindeki etkisi ortamin toplam
iyon derisimi arttikca azalir. Elektrot tepkimelerinde rolii olan bir iyon derisimi,
ortamda bulunan iyonlarin toplam derisimi yaninda ¢ok kiiciik kalirsa (1/100 gibi),

elektrodun bir iyon iizerindeki ¢ekim etkisi sifira yaklasir.

2.4.3. Konveksiyon

Tepkimeye giren iyon tiirli, konveksiyonla da, ¢6zeltinin biiyiik kismindan, ¢ok

ince olan elektrot tabakasina tasinir. Konveksiyonla taginma ikiye ayrilir: Mekanik
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tasinma ve dogal tasinma. Mekanik tasinma c¢ozeltinin elle veya bir motorla
karistirilmasiyla olur. Boylece elektrot iizerindeki derisim polarizasyonu biiyiik olglide

onlenir. Dogal konveksiyon, sicaklik veya yogunluk farkindan ileri gelir [20].

2.5. Elektrotlarin Kimyasal Modifikasyonu

Modifiye edilmis elektrotlar, iletken bir substratin modifikasyonu ile hedeflenen
ozellikler kazandirilmig, modifiye edilmemis substrattan farkli o6zellikleri olan
elektrotlardir. Elektrot yiizeylerine ¢esitli tiirlerin kuvvetli ve tersinmez olarak adsorbe
olmasiyla elektrotlarin elektrokimyasal davraniglarinin degistigi bilinmektedir [21].

Elektrokimyasal teknikler; kimyasal olarak modifiye edilmis elektrotlari (CME),
secici ve duyarli analitik uygulamalar i¢in uygun hale getirmede kolaylik saglamaktadir.
Kimyasal olarak modifiye edilmis elektrotlarla kombine edilmis elektrokimyasal
teknikler, elektrosentetik organik kimya ve materyal karakterizasyonunda oOnemli
uygulamalara da doniisebilir. CME hazirlamak igin genellikle segilen bir kimyasalin
ince bir filmi elektrot yiizeyine ya baglanir, ya da kaplanir. 1970lerin ortalarindan 6nce,
elektrokimya C, Au, Hg ve Pt gibi elektrot materyalleri ile sinirli iken, Murray ve
arkadaslar1 SnO, ve Pt-OH fonsiyonel grup degisimi ile CME alanina giris yapmislardir
[22].

CME hazirlamak i¢in olasi 4 yontem vardir. Bunlar Sekil 2.5’de sematik olarak
gosterilmistir. Tek tabaka yapilarla modifikasyon yapmak icin sogurum temelli
CME’lerin fiziksel ve kimyasal etkilesim 6zellikleri kullanighidir. Bu metodun baslica
avantajlar1 kolay yiizey modifikasyonu ve fonksiyonel grup eklenmesidir. Ancak tek
tabaka kapsaminin smirlt olmasi, elektrot yiizeyindeki aktif bilesiklerin miktarini
kisitlamaktadir. Bu problemin asilmasinda, alternatif olarak polimer temelli CME’ler
onemli bir rol oynar. Boyle CME’ler homojen (uniform) ve heterojen (non-uniform)
kosullarda hazirlanabilir. Homojen ¢ok tabakalarin hazirlanmasinda iyonomer, redoks
polimerleri, inorganik polimerler, basit metal ya da metal komplekslerinin
elektrokimyasal biriktirilmesi vb kullanilir [23]. Entegre heterojen sistem durumunda,
CME’ler kil, zeolit, Si0,, fosfomolibdik asit (PMo,;), karbon pastas1 ve diger polimerik

sistemler gibi heterojen destek ortaminda hazirlanir [24].
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Sekil 2.5. CME hazirlama yontemlerinin sematik gosterimi [22].

Analiz basamaginda polimerik malzemelerin uygulandigi pek cok caligma
mevcuttur. Polimerler; amperometrik sensor, yakit hiicreleri, katalizor, iyon segici
elektrot ve korozyondan korunma gibi pek ¢ok uygulamalarda kullanilmaktadir. Bazi
Oonemli uygulamalarda polimerin tutuklama 6zelligi 6n plana ¢ikmaktadir. Polimerin
icine hapsedilen iyon veya molekiiller, elektrot yilizeyine degisik 6zellikler
kazandirmakta ya da kullanim amacina goére bazi olumsuzluklar1 gidermektedir.
Ornegin, polimerin icerisine enzim immobilizasyonu ile, ilgili maddeye duyarli
elektrotlar elde edilmektedir. Ayrica, polimerin kendisi (doplanmis hali) de elektrot
yiizeyini modifiye etmede kullanilabilir.

Elektroanaliz, organik ve biyoelektrokimya, elektrokataliz, membranlar,
elektrosentez, fotoelektrokimya, metallerin ve yar1 iletkenlerin korozyondan korunmast,
enerji depolama ve elektrokromik goriintiilleme alanlarinda elektroaktif polimerik
materyaller yaygin sekilde kullanilmaktadir. Elektrokimyacilarin elektroaktif polimerik

materyallere olan ilgisini artiran diger bir husus da bu tiir yiizey filmlerde meydana
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gelen prosesleri daha iyi anlama ihtiyacidir. Mekanistik ve kinetik calismalar, yeni
sistemlerin retilmesini ve bunlarin yeni uygulama alanlarinda kullanilmasini

saglamaktadir [21].

2.6. Kimyasal Sensorler

Kimyasal sensorler, analiz edilen bilesene karsi, spesifik bir numunenin
derisiminden yararlanarak elde edilen kimyasal bilgiyi analitik olarak yararl bir sinyale
dontistiiren sistemlerdir. Genel olarak bir sensoriin ¢alisma mekanizmasi asagidaki gibi

sematize edilebilir:

Analit .. Elektrokimyasal
Cevirici m—  Sinyal

Alic

Sekil 2.6. Elektrokimyasal sensoriin sematik gosterimi [25].

Bir kimyasal sensor iki kisim igerir. Bunlar, fiziksel doniistiiriicii (¢evirici) ve
kimyasal ara ylizey tabakasidir. Kimyasal ara yiizeyde; analit bir kimyasal aktif ylizey
ile kimyasal olarak etkilesir. Boylece fiziksel / kimyasal 6zelliklerde bir degisme
meydana gelir. Bu degisiklikler, fiziksel doniistiiriicii (¢evirici) ile Olgiilebilir bir
duruma getirilir. Degisiklikler, elektriksel sinyal ile iligkili olarak meydana gelir ve
monitérden okunur.

Kimyasal sensorlerin bazi 6zellikleri [26];

1. Analite maruz birakildiktan sonra, duyarli tabakanin kimyasinda bir degisiklik
olmaktadir.
Minyatiirize edilebilirler.
Tek bir fiziksel ya da kimyasal 6zelligin 6l¢tilmesi gerekli degildir.

Kimyasal sensorlerde duyarl bir tabaka analit ile kimyasal etkilesim i¢indedir.

U

Ayni1 kimyasal 6l¢limler i¢in esdeger aletlerden genel olarak daha az masraflidir.
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2.6.1. Kimyasal Sensorlerin Siniflandirilmasi

Asagidaki sekilde doniisiim mekanizmalarina gore kimyasal sensorler
simiflandirilmigtir. Biitiin sensor kategorilerinde, arayiizlerdeki reaksiyonlarin katalitik
ya da absortif oldugu goriiliir. Arayiizlerde meydana gelen kimyasal reaksiyonlarin
tiirlerine gore sensorleri diizenlemek daha kullanighdir. Bu kimyasal reaksiyonlarin her

biri hemen hemen her doniistiiriicii platform tlizerinde kullanilir [27].

Manyetik | sAlan kuvveti
sAlan yand
Isima ‘Frekans
B +Siddet
=
o
E -
£ Elektrokimyasal | *Voltal
T sAKIm
©
E ‘Empedans
=
L
L . iy
Mekanik L Agirhik
«Biylklik
+Sekil
TE'fmal I 1] ak|$|

|51 kapasitesi

Sekil 2.7. Doniistiirlicii mekanizmalarina gore kimyasal sensorler.

2.6.2. Elektrokimyasal Sensorler

Elektrokimyasal sensorler (elektrokimyasal algilayici sistemler) analitik
kimyada olduk¢a yaygin kullanimi olan cihazlardir. Bu cihazlara IUPAC tarafindan
literatiirde getirilen tanim ise su sekildedir:

“Kimyasal bilesiklere ya da iyonlara segici ve tersinir bir sekilde cevap veren ve
derisime bagimli elektriksel sinyaller olusturan kiigiiltiilmiis cihazlara elektrokimyasal

sensorler denir ” [28].
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Elektrokimyasal sensdrler, kimyasal sensorlerin en eski ve en genis grubudur.
Bu sensorlerin  birgogu gelisme sathasinda olup, bazilari da ticari olarak
kullanilmaktadir.

Elektrokimyasal sensorler Olglim bigimlerine gore genel olarak dort grupta
incelenebilir [29];
1. Potansiyometrik Sensdrler,
2. Amperometrik Sensorler,
3. Kondiiktometrik Sensorler,

4. Voltametrik Sensorler.
2.6.2.1. Elektrokimyasal Urik Asit Sensorleri

Urik asit; viicudun genetik yapi taslar1 olan DNA ve RNA nin yapisindaki piirin
maddelerinin metabolizmadaki son iiriintidiir. Diyetle fazla protein alimi, viicuttaki asiri
tiretim ya da bobreklerdeki fonksiyonel bozukluklar, iirik asidin viicuttan atilamamasina
ve sonug olarak da kandaki iirik asit diizeyinin yilikselmesine neden olmaktadir. Ayrica,
asir1 miktardaki tirik asit, dolagim sisteminde, damarlarda, kalpte, bobreklerde ve daha
pek cok organda birikerek, gut, hiperiirisema ve Lesch-Nyhan gibi hastaliklara yol
acmaktadir [4,5]. Dolayisiyla, anilan klinik 06rneklerdeki iirik asit diizeyinin
belirlenmesi, ilgili hastaliklarin hem teshisi ve hem de tedavisi agisindan son derece
Oonemlidir.

Genellikle, iirik asit, sulu ¢ézeltide doniisiimsiiz olarak yiikseltgenmek suretiyle,
major lriin olan allantoini olusturmaktadir [5]. Kan, serum ve idrar gibi biyolojik
stvilardaki pek cok interferant varliginda, iirik asidin secimli olarak tayin edilmesi
elektroanaliz agisindan oldukga 6nemlidir.

Elektroanalitik uygulamalarda c¢alisma elektrodu olarak ¢iplak elektrot
kullanildiginda, elektroaktif interferantlar iletken elektrot yiizeyinde elektroaktivite
gostererek algilanmasi arzu edilen tiire ait amperometrik yanita katkida bulunmak
suretiyle ilgili tiiriin karakteristik pikini 6nemli dl¢lide degistirmekte ve sonug olarak da
analitlere ait pik ayriminda yeterli potansiyel farklarina ulasilamamaktadir. Ciplak
elektrodun bu dezavantaji, modifiye elektrotlarin kullanimini zorunlu hale getirmistir.
Ayrica, elektrot modifikasyonu; asir1 potansiyelin diisiiriilmesi, reaksiyon hizinin

artirtlmasi ve duyarliligin iyilestirilmesi gibi daha pek ¢ok avantaj sunmaktadir [21].
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Urik asit tayininde baslica; kalorimetrik, enzimatik ve elektrokimyasal
yontemler kullanilmaktadir. Kalorimetrik metot diger yontemlerden daha popiiler
olmasma karsin, interferantlarin varligt bu metot igin 6nemli bir dezavantajdir.
Enzimatik metotda ise, yliksek bir segicilik olmasina ragmen, enzim aktivitesindeki
azalma disliik kararlilia sebep olmaktadir. Ayrica, kullanilacak olan enzimin
izolasyonu ve saflagtirilmasi bu yontemi hem daha zahmetli, hem de oldukga pahali hale
getirmektedir. Alternatif olarak, daha secici, daha ucuz ve diger yontemlere kiyasla daha
kisa siirede hazirlanabilirligi gibi avantajlar1 sebebiyle, elektrokimyasal yontem son
zamanlarda daha fazla ilgi ¢ekmektedir. Elektrokimyasal yontemle iirik asit tayininde
degisik polimerik elektrotlar kullanilmaktadir. Bu elektrotlarin kullanimindaki en
onemli dezavantaj ise, iirik asidin tayin edilecegi ortamda bulunan elektroaktif ve
elektroinaktif interferantlarin elektrot yanitin1 olumsuz etkileyerek analizi imkansiz hale
getirebilmesidir. Elektroinaktif interferantlar elektrot yiizeyini kirleterek; elektroaktif
interferantlar ise, iirik aside yakin bir potansiyelde elektroaktivite gostererek, iirik asit
Olclimiinii 6nemli ol¢iide engellemektedir. Son yillarda yapilan g¢alismalarda, genel
olarak askorbik asit ve dopamin kaynakli interferans probleminin giderilebilmesi
amaciyla, iletken polimer elektrotlarin elektrokataliz yeteneklerinden yararlanilarak,
analitlere ait oksidasyon piklerinin birbirinden ayrilmasina ¢alisilmaktadir. Bu ve
benzeri makalelerde dikkati ¢eken 6nemli diger bir husus da, az sayida interferantla
(dopamin ve askorbik asit gibi) c¢alisilmasidir. Oysa, biyolojik 6rneklerde, okzalik asit,
l-sistein, epinefrin, laktoz, sukroz ve lire gibi daha pek ¢ok interferant bulunmaktadir.
Bu durumda, s6zii edilen interferantlarin bir kisminin veya tiimiiniin varliginda da secici

davranabilecek bir iirik asit sensorii su ana kadar gelistirilememistir.
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3. MATERYAL VE YONTEM

3.1. Deneysel Arac¢ ve Gerecler

Voltametrik Ol¢timlerde Elektrokimyasal analizér olarak BAS (Bioanalytical
Systems, Inc) 100W kullanilmistir. Analizor kisisel bir bilgisayara baglanarak cihazin
kontrolii ve veri depolamasi gerceklestirilmistir. Analizor genel hatlariyla Sekil 3.1°de

gosterildigi gibidir.

Sekil 3.1. BAS 100W elektrokimyasal analizor

Olgiim ¢ozeltisinden gaz gegirilmesi ve ¢ozeltinin karistirilmas: ilgili cihaz
aracilifiyla saglanmigtir. Faraday kafesi gorevini goren C2 hiicre kafesi (cell stand)
sayesinde Ol¢iim i¢in kullanilan elektrokimyasal hiicre, dis elektrik ve manyetik
etkilerden yalitilmistir. Kullanilan referans elektrodu, periyodik olarak hig
kullanilmamis bir referans elektroduna karst BAS 100W analizor ile dlgiilerek kontrol
edilmistir.Stereo mikroskop kullanarak, polimerin olusup olugsmadigi, elektrot yiizeyinin
temizligi ve homojenligi kontrol edilmistir. Cozelti pH’larinin ayarlanmasinda Jenway
3010 pH metre kullanilmigtir. Kimyasallarin tartimi i¢in Mettler Toledo Ab204-S terazi
kullanilmustir.

Calismalarda asagida gosterilen, yaklasik 10 mL hacimli pyrex cam hiicreler

kullanilmaistir.
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Sekil 3.2. Mikro hiicre ve montaji; A: yardimei elektrot, W: ¢alisma elektrodu,
R: referans elektrot

Hiicrelerin ve diger cam malzemelerin kurutulmasi i¢in Niive marka EN 400

model etiiv kullanilmstir.
3.1.1. Elektrotlar

Calisma elektrodu olarak polimerlerle modifiye edilmis Pt (CHI marka) elektrot,
referans elektrot olarak 3 M KCI icinde Ag/AgCl (CHI marka) ve yardimci elektrot

olarak da spiral disk seklinde hazirlanmis platin tel kullanilmistir.

3.1.1.1. Elektrotlarin Temizligi

Calisma elektrodu olarak kullanilan Pt elektrotlarin temizliginde, Pt calisma
elektrodu once 1slatilmis zimpara disk iizerine “8” ¢izilecek sekilde fazla bastirmadan 1-
2 dakika hareket ettirilmis, daha sonra elektrot ekseni etrafinda 90" dondiiriilerek ayni
islem tekrarlanmis ve elektrot distile su ile yikanmistir.

Referans elektrotlar distile su ile yitkanmis ve kullanilmadigi zaman 3 M KCl
coOzeltisi icinde saklanmistir. Yardimci elektrot olarak kullanilan platin elektrotlar

zaman zaman atesle 1sitilarak, temizlenmistir.

21



3.1.1.2. Elektrotlarin Modifikasyonu
3.1.1.2. 1. Poli(3-aminofenol) Filmleri:

Elektrot yiizeyinde yalitkan film olusumu esnasinda, yalitkan katmanlar filmin
ince kalmasina sebep olmakta ve bu tiir filmler yiiksek direng gdstermektedirler [30]. iki
adet yiikseltgenebilir gruba (NH, ve OH) sahip aminofenollerin polimerizasyon
mekanizmast aromatik halkadaki amino ve hidroksil grubunun bagil pozisyonuna
baglidir. 3-aminofenol monomerinin, NH; ve OH gruplar1 boyunca polimerlesebilecegi
bilinmektedir [31].

Monomer derisiminin 25 mM oldugu, 0,1 M 5 mL KCI ¢ozeltisi igerisinden
polimerizasyon Oncesi (~10 dak.) ve polimerizasyon sirasinda N, gaz1 gegirilerek Pt

elektrot iizerinde BE teknigi ile poli(3-aminofenol) filmleri hazirlanmistir.
3.1.1.2. 2. Politiramin Filmleri:

Tiramin, bir¢ok fenol ve tiirevleri arasinda, elektrot yiizeyine kuvvetli tutunan
bir film olusturmak i¢in uygundur. Tiraminde fenolik halkadan iki metil grubuyla

ayrilan amino grubu ve bir de hidroksil grubu bulunmaktadir. Polimerizasyona sadece

fenol kismi1 katilir [32].
OH ;L
e
S n

(CH )z NH; 1EHI N H,

Sekil 3.3 Tiraminin elektropolimerizasyonu [33].

0,1 M KCl igerisindeki 20 mM tiramin ¢ozeltilerinden polimerizasyon dncesi ve
polimerizasyon sirasinda N, gazi1 gegirilerek Pt elektrot iizerinde BE teknigi ile

politiramin filmleri elde edilmistir.

3.1.1.2.3. Poli(4-klorofenol) Filmleri:

0,1 M KCI igerisinde monomer derisimi 50 mM olacak sekilde hazirlanan

cOzelti igerisinden polimerizasyon Oncesi ve polimerizasyon sirasinda N, gazi
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gecirilerek Pt elektrot yiizeyinde BE teknigi ile poli(4-klorofenol) filmleri

hazirlanmagtir.
3.2. Kimyasal Maddeler

Polimerlerin hazirlanmasinda kullanilan monomerler; 4-klorofenol Merck;
3-aminofenol ve tiramin Fluka marka, elektrolit olarak ve PBS igerisinde kullanilan
KCl, NaCl, Na,HPO4 ve KH,PO4 Sigma Aldrich olarak kullanilmistir. Urik asit, laktoz
ve lire Merck; sistein ve askorbik asit Aldrich; okzalik asit Fluka; dopamin ve epinefrin

Sigma marka olarak kullanilmistir.
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4. ARASTIRMA VE BULGULAR
4.1. Poli(3-aminofenol) Sensorii
4.1.1. Monomerin Polimerlesme Potansiyelinin Belirlenmesi
25 mM 3-aminofenol’lin 0,1 M KCl igerisindeki CV’si alinmis yaklasik olarak

0,4 V’dan itibaren ylikseltgenerek polimerlesebilecegi goriilmiis ve polimerlesme

potansiyeline 0,6 V olarak karar verilmistir.

5000 +6.000
3,000 L +3.000
0.0004 L 0.0004
_z.0004 L ~3.000-
—&.000- F —5.0004
< <
3 —9.0004 = —9.000
5 g 12,00
—-12.00- g 12007
—15.00- L 15004
_18.004 L -18.00-
—21.00- F -21.00-
—24.00 -24.00 . , . , : : . : . ! !
£1.20  +1.00  +0.80  +0.80 4040  +0.20  0.00 120 +1.00 4080 4060 4040 4020 0.00
Potansiyel /V Potansiyel /V

Sekil 4.1. Ciplak Pt elektrodun 0,1M KCl igerisinde 25 mM monomer
(3-aminofenol) yoklugunda (A) ve varligindaki (B) CV.

4.1.2. Film Kahnhigmin Belirlenmesi ve Polimer Elektrodun interferantlara

Karsi Voltametrik Davranisi

0,1 M KCl igerisindeki 3-aminofenoliin 0,6V’da BE (Bulk Electrolysis) teknigi ile
elektropolimerizasyonundan farkli kalinliklarda (0,04-0,08 mC) polimerik filmler
hazirlanmis ve bu filmlerin {irik asit, askorbik asit, dopamin, epinefrin, sistein ve
okzalik asit gegirgenligi DPV teknigi ile sistematik olarak incelenmistir. 0,06 mC’luk
filmin {irik asite ardil yanitlar verirken, 2 mM sistein, 2 mM okzalik asit ve 1 mM
askorbik asite yanit vermedigi gozlenmistir. Ayrica, bu film 5-10 saniye gibi kisa bir
zaman araliginda hazirlanabilmektedir.

Asagida farkli  kalinliklarda hazirlanan filmlerin  interferantlara karsi

davraniglarinin yanitlart mikroamper olarak Tablo 4.1°de gosterilmistir.

24



Tablo 4.1. Farkli kalinliklarda hazirlanan filmlerin interferantlara kars1 davraniglarinin

yanitlari
0,04 mC 0,06 mC 0,08 mC
Urik Asit 2,574 2,249 -
Askorbik Asit 0,388 - -
Dopamin * 6,657 4,683
Epinefrin * 2,735 1,500
Okzalik Asit * - -
Sistein * - -

* Polimer elektrot askorbik asite yanit verdigi igin diger analitler incelenmemistir.
Tablo incelendiginde, en iyi sonu¢ almman film kalinlig1 olarak 0,06 mC

secilmistir. Asagidaki sekillerde farkli kalinliklarda hazirlanan filmlerin interferantlara

kars1 davraniglar1 gosterilmistir.

+ 45,00

+ 400,00 =

+ 355,007 »

4+ 320,00+ -

+ 25,004 -

+ 20,00+ ~

Yitk /uC

+ 5,000+ -

0,000 T T
1.00 2.00 .00 4,00

Zaman /sn

Sekil 4.2. 0,1 M KCl igerisindeki 25mM 3-Aminofenol’iin 0,04 mC’luk filmine ait BE
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—71. 8004

— 2,400

— 3,000+

—3.600+

— 4, 2004

—4 B00+
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— 5,000

— 5,600

+71.,20

+1.00

+ DI. a0 + CII. &0
Potansiyel /V

+ 13,40

+0.20

0,00

Sekil 4.3. 0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 0,5 mM {irik asite
davranisi

—1.500

—2.000
—2.500
—3.000

< —3.500-

=

—

g —4.000

< —4.500-
—5.000
—5.500

— 5,000

—&.,500
+1.20

+ 1,00

+O.80  +0.60
Potansiyel /V

+0.40

+0.20

0,00

Sekil 4.4. 0,04 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM askorbik asite

davranisi
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0,04 mC’luk polimerik film iirik asit ile birlikte, yaklasik 80 mV’da en 6nemli
interferant olan askorbik asite de yanit verdiginden diger interferantlar incelenmeksizin

film kalinlig1 artirilmistr.

+53.00

+ 56 00+ -

+ 49,00 -

+ 42,00 -

+ 35 .00+ -

+28. 004 -

Yik /uC

+ 21,004 =

+ 14,004 -

+ 7000 -

0.000 T T T T T T T T
1.00 3,00 .00 7,00 9.00

Zaman / sn

Sekil 4.5. 0,1 M KCl igerisindeki 25 mM 3-aminofenoliin 0,06 mC’luk filmine ait BE

_OGDO 1 1 1 1 I 1 1 I 1 I 1

—1.200+ -
—1.300+ -
—2.400 1 -
— 3,000+ -
— 3,600+ =

<
=
g —a.200- -
<

— 4,800+ -
-5, 4004 -
—5.000+ =
—5.5600 T T T T T T T T T T T
+1.20 +1.00 +0.80 +0.60 +0.40 +0.20 0,00
Potansiyel /V

Sekil 4.6. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM fiirik asite
davranisi
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Sekil 4.7. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM askorbik asite
davranisi
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Sekil 4.8. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 2 mM okzalik asite
davranisi

28



—1.,200

—1.800+

— 2,400

— 3,000+

— 3,500 4

— 4,200+

— 4,800+

—5.,4004

— 5,000+

-5, 500
+1.20

+1.00

+0.,80 + 0,50 +0.,40 +0,20

Potansiyel /V
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Sekil 4.9. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM sisteine davranisi
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Sekil 4.10. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM dopamine

davranisi
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Sekil 4.11. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM epinefrine

davranisi

0,06 mC’luk film dopamin ve epinefrini gecirdiginden, bu interferantlari

engellemek amaciyla film kalinlig1 0,08 mC’a yiikseltilmistir.
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Sekil 4.12. 0,1 M KCl igerisindeki 25 mM 3-aminofenol’iin 0,08 mC’luk filmine ait BE
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Sekil 4.13. 0,08 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM iirik asite

—1.000

davranisi
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Sekil 4.14. 0,08 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM dopamine

Davranisi
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Sekil 4.15. 0,08 mC’ luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) i¢erisindeki 1 mM epinefrine
davranisi

0,08 mC’ luk filmin dopamin ve epinefrine yanit verirken {irik asiti ge¢irmedigi

gbzlenmistir. Buna gore en iyi sonug alinan film kalinlig1 olarak 0,06 mC se¢ilmistir.

4.1.3. Destek Elektroliti Secimi ve Monomer Derisiminin Belirlenmesi

Polimerizasyon ortaminda kullanilan destek elektroliti se¢imi igin; herbiri ayni
derisimde (0,1 M) olan dort farkli elektrolit (Na;SO4, PBS, KCl ve NaCl) sistemi ile
monomer derisimi 25 mM olacak sekilde 0,6mV’da 0,06 mC’luk filmler hazirlanmis ve
bu filmlerin 0,5 mM f{irik asite verdigi yanitlarin biiytikliikleri incelenmistir. PBS’de

hazirlanan polimer elektrodun iirik asite yanit vermedigi gozlenmistir.
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Sekil 4.16. Farkl1 destek elektrolitlerinde hazirlanan 0,06 mC’luk filmin iirik asit
yanitlari

Yukaridaki grafikte goriildiigii gibi, en yiiksek yanitin KCI ortaminda hazirlanan
filmden alindig1 gozlendiginden, polimerlesme icin destek elektroliti olarak sulu KCl
¢ozeltisi kullanilmastir.

Sulu KCI destek elektrolitine karar verildikten sonra, iirik asit yanitlar1 lizerine
monomer derisiminin etkisi incelenmistir. Bu amagla; 5-45 mM monomer (3-
aminofenol) ¢ozeltileri kullanilarak, 600 mV’da 0,06 mC’luk polimerik filmler
hazirlanmistir. Asagidaki grafikte farki monomer derisimlerinde hazirlanan polimerik
filmlerin 0,5 mM iirik asite verdikleri yanitlardan, en yiiksek yanitin 25 mM monomer

derisiminden hazirlanan polimer elektrottan alindig1 goriilmektedir.

AKIM (A)
- o m

e e
[T s e

=

5 10 15 20 25 30 35 40 45
Monomer Derigimi (mM)

Sekil 4.17. 0,5 mM’lik iirik asit yanit1 lizerine monomer derigiminin etkisi
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4.1.4. Polimerlesme potansiyelinin Belirlenmesi

Film kalinliginin 0,06 mC, destek elektrolitin KC1 ve monomer derisiminin 25

mM oldugu optimum kosullarda hazirlanan polimerik sensoriin iirik asit yanit1 lizerine

polimerlesme potansiyelinin etkisini incelemek amaciyla 400-800 mV potansiyel

araliginda calisilmistir. Asagidaki sekilde goriilebilecegi gibi 700 mV ve 800 mV’da

hazirlanan polimerik fimlerin iirik asite yanit vermedigi, 500 mV’da hazirlanan filmin

ise, lrik asitin yaninda daha once engellenmis olan askorbik asite de yanit verdigi

goriilmektedir. 400 mV ve 600 mV’da hazirlanan polimerik filmlerin iirik asit yanitlari

kiyaslandiginda, 600 mV’da hazirlanan filmin {irik asit yanitinin daha biiyiik oldugu

gorildiiglinden, polimerlesme potansiyeli olarak 600 mV segilmistir.

Asagida, 400-800 mV araliginda hazirlanan polimerik filmlerin ilgili tiirlere

kars1 yanitlar1 goriilmektedir.
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Sekil 4.18. Farkli potansiyellerde (400 - 800 mV) hazirlanan 0,06 mC’luk filmin PBS

(pH 7) igerisindeki 0,5 mM iirik asite davranisinin karsilastirilmast
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Sekil 4.19. Farkli potansiyellerde (400 - 600 mV) hazirlanan 0,06 mC’luk filmin PBS
(pH 7) igerisindeki 1 mM askorbik asite davranisinin karsilastirilmast

Asagidaki sekilde optimal kosullarda (film kalinligi: 0,06 mC, destek elektrolit:
KCl, monomer derisimi: 25 mM, polimerlesme potansiyeli: 600 mV) hazirlanan poli (3-
aminofenol) sensoriiniin artan {irik asit konsantrasyonuna kars1 verdigi amperometrik
yanitlar goriilmektedir. 2 mM laktoz, 2 mM sukroz, 2 mM iire, 2 mM sistein, 2 mM
okzalik asit, 1 mM askorbik asit ve 500-1000 mM iirik asit igeren ¢ozeltilerin DPV’leri
incelendiginde, 6zellikle 600-900 uM arasindaki iirik asit yanitlarinin dogrusal oldugu

gorilmektedir.
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Sekil 4.20. Optimal kosullarda hazirlanan poli(3-aminofenol) elektrodun 2 mM laktoz,

2 mM sukroz, 2 mM iire, 2 mM sistein, 2 mM okzalik asit ve 1 mM
askorbik asit varliginda artan iirik asit konsantrasyonuna kars1 verdigi

yanitlar
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Sekil 4.21. Optimize poli(3-aminofenol) elektrodun iirik asite ait dogrusal yanit aralig1
4.1.5. Poli(3-aminofenol) Sensoriiniin Kararhhgi

Optimize edilmis poli(3-aminofenol) sensoriiniin iirik asit yanitlarindaki zamanla
degisimi incelemek amaciyla, 0,1 M PBS igerisinde bekletilen filmin {i¢ giin araliklarla

0,5 mM firik asite yanitlar1 incelenmis ve ilk ii¢ 6l¢iimde lirik asit yanitlarinda 6nemli
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bir degisimin olmadig1 dordiincii Ol¢iimde ise yanitda dnemli Slgiide (~%48) artisin
oldugu gozlenmistir. Bu artisin; tampon ortaminda bekletilen polimerik filmdeki
kanallarin / gdzeneklerin zamanla agilmasi sebebiyle meydana gelebilecegi tahmin
edilmekle birlikte, ilgili filmin daha Once engellenmis olan askorbik asite de yanit
verebilecegi siiphesiyle, 1 mM askorbik asit yaniti1 da incelenmis ve askorbik asit
gecisinin s0z konusu olmadigi goriilmiistiir.

Oldukega kisa stirede (5-10 saniye) hazirlanabilme gibi 6nemli bir avantaja sahip
olan poli(3-aminofenol) elektrodun, iirik asite karsi vermis oldugu yanit1 etkileyebilecek

pek cok faktoriin etkisi sistematik olarak incelenmis ve optimize edilmistir.

4.2. Politiramin Sensorii

4.2.1. Monomerin Polimerlesme Potansiyelinin Belirlenmesi

20 mM tiraminin 0,1 M KCI igerisindeki CV’si alindiginda yaklasik 0,4 V’da
monomerin polimerlesmeye baslayabilecegi goriilmektedir. Boylece, polimerlesme

potansiyeli 0,4 V olarak se¢ilmistir.
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Potansiyel /V Potansiyel /V
(A) (B)
Sekil 4.22 0,1M KCl igerisinde monomer yoklugunda (A) ve 20 mM Tiramin (B)
varligindaki CV

4.2.2. Polimerik Film Kalinhiginin Belirlenmesi ve Polimer Elektrodun

Interferantlara Kars1 Voltametrik Davramsi

Elektropolimerizasyon esnasindaki harcanan yiik miktarin1 degistirmek suretiyle
farkli kalinliklarda politiramin filmleri hazirlanmis ve bu polimerik filmlerin; iirik asit,
askorbik asit, dopamin, epinefrin, sistein ve okzalik asite kars1 davranis1t DPV teknigi ile
incelenmigstir. 0,1 M KCI igerisinde 400 mV‘da farkli kalinliklarda (0,02-0,08 mC)

hazirlanan filmlerden, 0,02 mC’luk filmin {irik asite yanit verdigi halde askorbik asit
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interferansini engelleyemedigi, 0,03 mC’luk filmin ise 2 mM sistein, 2 mM okzalik asit
ve 1 mM askorbik asite kars1 yanit vermedigi halde tirik asite yanit verdigi, ancak 14.
kullanimdan sonra tekrar askorbik asit yaniti incelendiginde, filmin askorbik asiti
gecirdigi goriilmiistiir (Sekil 4.35). Ilgili filmin inceldigi diisiiniilerek 0,04 mC’luk daha
kalin bir polimerik film hazirlanmig ve bu filmin, iirik asite ardil yanitlar verirken, 2
mM sistein, 2 mM okzalik asit ve 1 mM askorbik asite yanit vermedigi, dopamin ve
epinefrini ise gecirdigi gézlenmistir. 0,06 mC’luk filmin iirik asit ile birlikte dopamin ve
epinefrini de gecirdigi, dopamin ve epinefrini engelleyebilmek i¢in ise kalinligi 0,08
mC olan film hazirlanarak bu filmin de {rik asite ilk olg¢limde yanit vermedigi
gozlenmistir. Bu kalinlik testlerinden, 3-23 saniye gibi oldukca kisa bir polimerizasyon
siiresinde hazirlanabilen 0,04 mC’luk kalinligin uygun oldugu sonucuna varilmistir.
Asagidaki tabloda farkli kalinliklarda hazirlanan filmlerin olusum siireleri ve

interferantlara kars1 gosterdikleri yanitlar mikroamper olarak verilmistir.

Tablo 4.2. Farkli kalinliklarda hazirlanan filmlerin interferantlara kars1 davraniglarinin

yanitlari
0,02 mC | 0,03 mC 0,04 mC 0,06 mC 0,08 mC

Urik Asit 1,874 2,720 2,100 2,500 -
Askorbik Asit 0,088 -/ 0,459* - - -
Dopamin 5,572 4,727 7,600 11,700 7,79
Epinefrin 0,744 2,190 1,940 3,072 1,650
Okzalik Asit - - - - -
Sistein - - - - -
Olusum Stiresi ~3 sn ~3 sn ~6 sn ~9 sn ~30 sn

* 14. kullanimdan sonra tekrar DPV’si alinan 1 mM askorbik asitin yaniti

Asagida farkli film kalinliklarina ait BE ve DPV sonuglar1 sunulmustur.
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Sekil 4.23. 100 mM KCl i¢erisindeki 20 mM Tiraminin 0,02 mC’luk filmine ait BE
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Sekil 4.25. 0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM askorbik asite
davranisi
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Sekil 4.26. 0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM dopamine

davranisi
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Sekil 4.27. 0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM epinefrine
davranisi
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Sekil 4.28. 0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 2 mM sisteine davranisi
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Sekil 4.29. 0,02 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 2 mM okzalik asite

davranisi

+ 35,00

+ 32,004

+28.00+

+ 24,00

+ 20,004

+ 16,00

Yiik /uC

+38.000+

+ 4,500

0.000
1.00

2.00
Zaman /sn

3.00

Sekil 4.30. 100 mM KCl igerisindeki 20 mM Tiraminin 0,03 mC’luk filmine ait BE
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Sekil 4.33. 0,03 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM askorbik asite

davranisi
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Sekil 4.34. 0,03 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM epinefrine

davranisi
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Sekil 4.35. 0,03 mC’luk filmin 14. kullanimdan sonra 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki
1 mM askorbik asite davranisi
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Sekil 4.36. 0,1M KCl igerisindeki 20 mM Tiraminin 0,04 mC’luk filmine ait BE
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Sekil 4.37 0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM {irik asite

davranisi
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Sekil 4.38. 0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM askorbik asite

davranisi
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Sekil 4.39. 0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki ]| mM dopamine

davranisi
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Sekil 4.40. 0,04 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM epinefrine

davranisi
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Sekil 4.42. 100 mM KCl igerisindeki 20 mM Tiraminin 0,06 mC’luk filmine ait BE
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Sekil 4.44. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM askorbik asite

davranisi
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Sekil 4.45. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki ]| mM dopamine
davranisi
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Sekil 4.46. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM epinefrine
davranisi
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Sekil 4.47. 100 mM KCl igerisindeki 20 mM Tiraminin 0,08 mC’luk filmine ait BE
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Sekil 4.49. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM dopamine
davranisi
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Sekil 4.50. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM epinefrine
davranisi
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Sekil 4.51. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM askorbik asite
davranisi

4.2.3. Destek Elektroliti Secimi Ve Monomer Derisiminin Belirlenmesi

Polimerik film kalinlig1 olarak 0,04 mC’a karar verdikten sonra, polimerizasyon
ortamindaki uygun destek elektrolitini se¢ebilmek amaciyla; herbiri 0,1 M derisimde
olmak tiizere dort farkli elektrolit (Na,SO4, PBS, KCI ve NaCl) sisteminde, tiramin
derisimi 20 mM olacak sekilde hazirlanan ¢ozeltilerden 400mV’da 0,04 mC’luk filmler
hazirlanmis ve bu filmlerin 0,5 mM f{irik asit kars1 yanitlar1 incelenmistir. Asagidaki
sekillerde goriilebilecegi gibi, yanit karakteristikleri acisindan NaCl ile PBS’nin
birbirine benzer oldugu, yanit biiyiikliikleri acisindan ise bu iki elektrolitin, KCI ve
Na,SOs’den daha avantajli oldugu goriilmektedir. Bununla birlikte, NaCl ortaminda
hazirlanan film, 1 mM askorbik asite de yanit verdiginden, destek elektroliti olarak

PBS’nin kullanilmasina karar verilmistir.
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Sekil 4.52. Farkli destek elektrolit ortamlarinda hazirlanan 0,04 mC’luk filmlerin
PBS (pH 7) igerisindeki 0,5 mM iirik asit davranislarinin karsilastirilmasi
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Sekil 4.53. Farkl1 destek elektrolit ortamlarinda hazirlanan 0,04 mC’luk filmlerin PBS
(pH 7) igerisindeki 0,5 mM iirik asite vermis olduklar1 yanit biiyiikliikleri
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Polimerik sensoriin iirik asit yaniti iizerine monomer derisiminin etkisini
incelemek amaciyla, PBS ortaminda hazirlanan 10-40 mM’lik tiramin ¢ozeltilerinden,
400 mV’da 0,04 mC’luk filmler hazirlanmistir. Bunlardan, 10 mM tiramin ¢6zeltisi ile
hazirlanan filmin askorbik asit interferansini 6nleyemedigi goriilmiistiir. Askorbik asit
gecisinin engellendigi ve irik asit akiminin en biiyiilk oldugu film ise 30 mM’lik
monomer ¢dzeltisinden hazirlanmistir. Dolayisiyla, optimal monomer derisimi olarak

30 mM’a karar verilmistir.
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Sekil 4.54. Urik asit yanit1 iizerine monomer derisiminin etkisi
4.2.4. Polimerlesme Potansiyelinin Belirlenmesi

Polimerik sensoriin iirik asit yaniti iizerine polimerlesme potansiyelinin etkisini
incelemek amaciyla, 30 mM tiramin iceren PBS ortaminda hazirlanan 0,04 mC
kalinligindaki  polimerik  sensdriin  iirik asit yanitlart  farklt  polimerlesme
potansiyellerinde (200-500 mV) incelenmistir. 200 mV’da istenilen kalinlikta film elde
edilememis, diger potansiyellerde (300-500 mV) hazirlanan 0,04 mC’luk politiramin
filmlerinden ise, en yiiksek iirik asit yanitinin 400 mV’luk potansiyelde hazirlanan

filmden elde edildigi goriilmiistiir.
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Sekil 4.55. Farkli potansiyellerde hazirlanan 0,04 mC’luk filmlerin
PBS (pH 7)igerisindeki 0,5 mM iirik asit davraniglarinin karsilastirilmast

Optimum kosullarda (film kalinligi: 0,04 mC, destek elektroliti: PBS, monomer
derisimi: 30 mM ve polimerlesme potansiyeli: 400 mV) hazirlanan politiramin
sensoriin, 1 mM askorbik asit, 2 mM okzalik asit, 2 mM sistein, 2 mM laktoz, 2 mM
sukroz, 2 mM iire ve 500-1000 uM iirik asit igeren ¢ozeltilerdeki DPV’leri Sekil
4.56°de gosterilmektedir. Optimize polimerik sensoriin iirik asite dogrusal yanit araligi

ise Sekil 4.57°de gosterilmistir.
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Sekil 4.56. Optimize politiramin sensoriin interferantlar (1 mM askorbik asit,

2 mM okzalik asit, 2 mM sistein, 2 mM laktoz, 2 mM sukroz ve 2 mM fire)
varliginda artan {irik asit derisimine kars1 yaniti
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Sekil 4.57. Optimize politiramin sensoriin iirik asite dogrusal yanit araligi
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4.2.5. Politiramin Sensoriiniin Kararhhg:

Optimum kosullarda hazirlanarak PBS (pH 7) igerisinde oda sicakliginda
bekletilen politiramin sensoriin, ticer giin araliklarla 0,5 mM {irik asit ve 1 mM askorbik
asite verdigi yanitlar incelendiginde, 31. giinde (11. 6l¢tim) filmin askorbik asite yanit
verdigi gozlenmis ve kararlilik testi sona erdirilmistir. Asagidaki grafikte gosterilen her
bir siitun 4 {irik asit dl¢limiiniin ortalamasidir. Askorbik asit yanitlari i¢in de iki dl¢im

alindig diisiiniildiigiinde, anilan sensor ile 28 giin igerisinde 60 kez 6l¢iim yapilmustir.

1 4 7 10 13 16 19 22 25 28

Gilinler

Plk Akimi (JA)
Y [+
o (%} ‘wn

—
1

=
o
1

Sekil 4.58. Politiramin sensoriin kararlilig

4.3. Poli(4-klorofenol) Sensorii
4.3.1. Monomerin Polimerlesme Potansiyelinin Belirlenmesi

0,1 M KClI igerisinde 50 mM 4-klorofenoliin ¢evrimli voltamogrami alinmis ve
asagidaki sekilden de goriilebilecegi gibi ilgili monomerin yaklagik 800 mV’da
yiikseltgenmeye basladig1 gozlendiginden, polimerlesme potansiyeline 800 mV olarak

karar verilmistir.
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Sekil 4.59. 0,1M KCl icerisinde monomer yoklugunda (A) ve 50 mM 4-klorofenol (B)
varligindaki CV
4.3.2. Polimerik Film Kalinhiginin Belirlenmesi ve Polimer Elektrodun

Interferantlara Kars1 Voltametrik Davranisi

0,1M KCl i¢erisindeki 50 mM 4-klorofenoliin 800 mV’daki kitle elektrolizinden
farklt kalinliklarda (0,06-0,1 mC) polimerik filmler hazirlanmis ve bu filmlerin
interferantlara kars1 voltametrik davraniglari incelenmistir. 0,06 mC’luk film {irik asite
art arda yantlar verirken, askorbik asit, dopamin ve epinefrin yanitim
engelleyememistir, Film kalinligi 0,08 mC’a yiikseltilerek askorbik asit, dopamin ve
epinefrin yanitlarinin engellenmesi amacglanmis, ancak bu film kalinliginda da anilan
interferantlarin yanitlar1 engellenememistir. Hazirlanan 0,1 mC’luk poli(4-klorofenol)
filmi ise iirik asite yanit vermemistir. Asagidaki tabloda her film kalinlig1 i¢in alinan

DPV sonuglar1 pA olarak 6zetlenmistir.

Tablo 4.3. Farkli film kalinliklarinda hazirlanan poli(4-klorofenol) filmlerin
interferanslara kars1 yanitlari

0,06 mC | 0,08 mC 0,1 mC
Urik Asit 1,556 1,196 -
Askorbik Asit 0,488 0,926 *
Dopamin 4,297 4,897 *
Epinefrin 1,107 1,742 *
Okzalik Asit - - *
Sistein - - *

*Urik asite yanit alinmadig i¢in diger interferantlarin yanitlari incelenmemistir.
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Asagida farkli film kalinliklarina ait BE ve DPV sonuglart sunulmustur.
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Sekil 4.60. 0,1 M KCl igerisindeki 50 mM 4-klorofenoliin 0,06 mC’luk filmine ait BE

D.DDD 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

—0.200+4 -

— 00,4004 -

—0.600 -

—0.B8004 -

— 1,000 -

—1.200+ =

—1.4004 -

—1.6004 -

—1.800+ -

_QDDD T T
+1.20 +1.00

+0.60 +0.,40 +0.20 0.00

Potansiyel /V

+0.280

Sekil 4.61. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM firik asite
davranisi
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Sekil 4. 62. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM askorbik asite

davranisi
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Sekil 4.63. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM sisteine davranisi
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Sekil 4.64. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM okzalik asite

davranisi
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Sekil 4.65. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 1 mM epinefrine

davranisi
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Sekil 4.66. 0,06 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki | mM dopamine
davranisi
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Sekil 4.67. 0,1 M KCl igerisindeki 50 mM 4-klorofenoliin 0,08 mC’luk filmine ait BE
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Sekil 4.68. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) icerisindeki 0,5 mM f{irik asite

davranisi
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Sekil 4.69. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM askorbik asite

davranisi
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Sekil 4.70. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM sisteine davranisi
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Sekil 4.71. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 2 mM okzalik asite

davranisi
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Sekil 4.72. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM epinefrine

davranisi
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Sekil 4.73. 0,08 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 1 mM dopamine

davranisi
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Sekil 4.74. 0,1 M KCl igerisindeki 50 mM 4-klorofenoliin 0,1 mC’luk filmine ait BE

_0.360 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
— 00,4804
— 0,600
-0, 720
—0.840

(]

3 —0.a80-

.

g _1.080-

é — 1,200
— 1,320
—1.440

— 1. 5604

—1.680 T

+1.20 +1.00 + 0,30 +0.&0 +00.40 + 0,20

Potansiyel /V

Sekil 4.75. 0,1 mC’luk filmin 0,1 M PBS (pH=7) igerisindeki 0,5 mM fiirik asite
davranisi
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5. SONUC VE TARTISMALAR

Urik asit tayini elektrokimyasal yontemlerle hizli ve ucuz bir sekilde
yapilabilmektedir. Ancak biyolojik sistemlerin karmasikligi kullanilabilcek elektrot
materyal c¢esidini kisitlamaktadir. Zira ortamda bulunan interferant tiirler ya dlgiimii
yapilacak analitin sinyaline katkida bulunmakta ya da elektrot ylizeyini
kirletmektedirler. Bu durumda irik asit tayini dogru ve duyarli bir sekilde
yapilamamaktadir. Sayet, elektrot yiizeyi permselektif (se¢imli gegirgen) bir polimerik
materyal ile kaplanirsa sdzii edilen interferans problemi bir 6l¢giide bertaraf edilebilir.

Film kalinlig1, elektropolimerizasyon ile hazirlanan polimer elektrotlarin ilgili
maddenin tayininde kullanilabilirligini etkileyen en 6nemli parametrelerden birisidir.
Elektropolimerizasyon yontemi, polimerizasyon boyunca gegen yiik miktarint kontrol
etmek suretiyle farkli kalinliklarda filmler hazirlanmasina imkan tanimaktadir. Bir
baska deyisle, elektrot yiizeyinde olusacak filmin kalinlig1 elektropolimerizasyon siiresi
ve dolayisiyla da yiik ile kontrol edilebilmektedir. Elektrot yiizeyinde olusan polimerik
filmin kalinlig1 basta olmak iizere, kullanilan monomerin tiirii, iletkenligi, morfolojisi
dolayistyla da kaplamanin gbézenek yapist ve polimerik kanallar analitlerin film
igerisindeki diflizyonunu 6nemli 6l¢iide etkilemektedir.

Bu calismada fenol tiirevli monomerler olan, 3-aminofenol, tiramin ve 4-
klorofenolden yararlanarak farkli kalinliklarda yalitkan polimerik filmler olusturulmus
ve bu filmlerin secici gegirgenlik ozellikleri voltametrik yontemle incelenmistir. 3-
aminofenol ve tiramin monomerlerinden hazirlanan poli(3-aminofenol) ve politiramin
filmlerin trik asit sensor seciciligini etkileyebilecek film kalinligi, elektrolit tiiri,
monomer derisimi ve polimerlesme potansiyeli sensor karakteristikleri sistematik bir
yaklasimla optimize edilmek suretiyle optimize polimerik sensorler hazirlanmis ve bu
sensorlerin, askorbik asit, okzalik asit, sistein, laktoz, siikroz ve {ire varliginda iirik asit
tayini icin kullanilabilecegi ortaya konmustur. Ayrica, {irik asit sensorlerinin tatminkar
bir kararliliga sahip olduklar1 da gozlenmistir. 4-klorofenol monomerinden hazirlanan
poli(4-klorofenol) filmin ise {irik asit sensorii olarak kullanilamayacagi gozlenmistir.
Ayrica, elde edilen bulgulardan poli(3-aminofenol) ve politiramin filmlerinin, epinefrin
ve Ozellikle de dopamin sensorii olarak kullanilabilme potansiyeline sahip olduklar

anlasilmaktadir.
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Sonug olarak, tek basamakli prosediirle oldukga kisa bir siirede hazirlanabilen bu
sensorlerin, dnemli interferantlarin varliginda artan {irik asit konsantrasyonuna karsi
dogrusal bir sekilde yanit vermesi, iirik asit segici elektrot olarak kullanilabileceklerini

ortaya koymaktadir.
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