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OZET

Nanogozeneklerin kullanimi, iyonik akim sinyalini okuyarak pargacik gecisini algilama
prensibine dayanan bir tekniktir. Nanogézenekler, DNA analizi basta olmak {izere
hayvan/bitki hiicreleri ile bakteriyofaj ve viriis gibi mikroorganizmalar ve c¢esitli diger
nanoparg¢aciklar hakkinda bilgi edinilmesinde kullanilir. Bir c¢esit biyosensér olan
nanogozenekler elektrolit dolu bir ortami ikiye ayiran yalitkan bir membranin {izerinde
bulunur. Ortama potansiyel (ve basing) farki uygulandiginda elektrolit ve beraberinde bulunan
partikiiller harekete gecer ve gozenekten gegisleri sirasinda meydana gelen akim degisimi ile
sinyal okumasi yapilarak parcacigin sekli ve boyutu hakkinda veri elde edilir. Sinyaller
kondabktif, rezistif veya bifazik olabilir, bu farkliliklar gézenek geometrisi, membran yiikii ve
parcacik yiizey yiikii, iyonik konsantrasyon, potansiyel fark parametrelerine bagli olarak
olusur. Asimetrik geometrili nanogozeneklerin karakteristigi olan rektifikasyon davranist da
incelenmeye deger bir baska ozelliktir. Rektifikasyon elektrik devrelerindeki diyot devre
elemaninin 6zelligine benzer bir davranis olup akimin bir yonde daha belirgin gerceklesirken

diger yonde az gergeklesmesidir.

Bu c¢alismada, konik, tek-tip cift-konik ve c¢ifi-tip ¢ift-konik nanogozenek geometrilerinde
oncelikle iyonik akimin gosterdigi rektifikasyon davranislari incelenmistir. Daha sonra farkl
boyuttaki parcaciklarin konik, tek-tip cift-konik ve cift-tip cift-konik geometrili {i¢ farkl
nanogozenekten gegisleri icin MATHEMATICA™ Random Choice fonksiyonu ile rastgele
parcacik gecis siralamasi olusturulmustur. Pargaciklarin gbézeneklerden gegisleri sirasinda
olusturduklar1 akim(direng) sinyalleri Comsol Multiphysics™ programi ile elde edilmistir.
Olusan sinyaller MATLAB™ programinda okutularak pargaciklarin gozenekten pes pese
gecisleri ile olusan sinyal grafikleri elde edilmistir ve bu sekilde ii¢ farkli geometrinin
parcacik gecislerine kars1 gosterdikleri duyarliliklarinin kiyaslamasi i¢in yeni sonuglar elde
edilmistir. Sinyal analizi yapildiginda ftek-tip c¢ift-konik gdzenek geometrisinin pargacik
algilama ve boyut analizlerinde daha basarili oldugu goriilmiistiir. Kiiclik ¢apli pargacik
gecislerinde ise c¢ift-tip ¢ift-konik geometrili gbdzenekten daha yiiksek hassasiyet elde
edilmistir. Konik geometrili gézenek ise diger ikisine gore daha zayif sinyal saglamaktadir.
Son boliimde elde edilen veriler dikkate alinarak pargacik duyarliligi i¢in en uygun
nanogézenek geometrisi belirlenmis ve bu geometri idealize edilerek yeni bir gézenek

geometrisi dnermesi yapilmstir.
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Analizi
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ABSTRACT

The use of nanopores is a technique based on the principle of detecting particle translocation
by reading the ionic current signal. Nanopores provide information, particularly during DNA
analysis, on microorganisms such as bacteriophages and viruses, as well as other
nanoparticles. Nanopores, which are some sort of biosensor, reside on an insulating
membrane that bisects an electrolyte-filled environment. When the potential or pressure
difference is applied, the electrolyte and the accompanying particles translocate from one cell
to other, then the signal is read by the flow drop that occurs during the passage of particles
through the pore, and the data about the shape and size of the particle is obtained. The signal
can be conductive, resistive or biphasic, these differences occure depending on pore

geometry, surface charges, ionic concentration, potential difference parameters.

The rectification behavior, which is characteristic of asymetric geometric nanopores, is
another feature worth investigating. Rectification is a behavior similar to that of a diode
element in an electrical circuit, where the current is more pronounced in one direction than the

reverse direction.

In this study, rectification bahaviours of ionic currents were investigated in conical, single-tip
double-conic and double-tip double-conic nanopore geometries. Then, the signal differences
that created by particles at different sizes during the translocation from three different
nanopore geometries, which are conical, single-tip double-conic and double-tip double-conic,
are obtained using Comsol Multiphysics™ and MATLAB™ programmes, also by comparing
the sensitivity of these three different geometries against particle translocations. When the
signal analysis was performed, single-tip double-conic pore geometry was found to be more
effective in particle detection and particle size analysis. For small particles, higher sensitivity
is achieved with double-tip double-conic pore than other two geometries. Conic geometric
pore provides weaker signals than the other two. At the end of this study, considering the
novel results obtained in the simulations, a superior nanopore geometry for particle sensitivity

is designed and proposed.

Keywords: Nanopores, Rectification, Simulation, Particle sensitivity, Signal Analysis
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1.GIRIS

Teknoloji ¢ag1 ile meydana gelen gelismeler bir¢ok alanda yeniliklerin oniinii agmistir. Bu
alanlardan birisi de nanoteknolojidir. Metrenin milyarda bir 6l¢egine karsilik gelen nano
kelimesi bilim insanlar1 i¢in yeni bir diinyanin kesfine kapi aralar. Nano boyuttaki yapilarin
bilimin ilgi alanina girmesi bir¢ok problem i¢in ¢dziim olanag: sunsa da metrenin milyarda
biri 6l¢egindeki bu yapilarin manipiile edilebilmesi ve biofizik 6zelliklerinin anlagilabilmesi

biiyiik sorun teskil eder.

Nanopargaciklarin dinamiklerini kontrol edebilmek hem ¢ok kii¢iik hem de ¢ok hizli olan bu
pargaciklarla yapilan arastirmalar sirasinda karsilagilan bir¢ok zorlugun iistesinden gelmeyi
saglayacaktir. Bilimsel gelismede biiyiikk yer sahibi olan nanomateryallerin tespit ve
karakterizasyonu igin, ila¢ iletimi arastirmalar, biyoalgilama, endistriyel nanoteknoloji
uygulamalarindaki nanopartikiil atik salimmi gibi farkli disiplinlerde birgok uygulama
mevcuttur. Teknolojik arastirmalarin hemen her alaninda oncli metotlarin gelismesini
saglayan nanoteknolojinin en etkili oldugu alanlardan birisi de nanogozenek teknolojisidir. Bir
cesit biyosensor olan nanogozenekler, nanopartikiillerin fiziksel, kimyasal ve biyolojik
ozelliklerinin anlagilabilmesi i¢in biiyiik potansiyel tasir. Nanogézenek yoluyla kiitle taginimu,
gozenegin nano boyuttaki benzersiz geometrisi, gdzenek duvari veya iyonik akiskan ile
nanoparcacik arasindaki giiglii arayiizey etkilesimleri sayesinde diger uygulamalardan daha
istiin  Ozellikler sergileyebilmektedir. Mikro/nano akiskanlarin ve igerisinde bulunan
nanopartikiillerin davranislarinin anlagilmasi i¢in tasarlanan ve bir ¢esit ¢ip iizeri laboratuvar
(lab-on-a-chip) seklinde dizayn edilmeye calisilan nanogézeneklerin temelinde bulunan
DSA’nin en biyiik o6zelligi, belli bir ortamdaki her bir parcaciga ozel bilgi edinimi
saglamasidir. Nanogézenekler ile ilgili ilk calismalar silindir bi¢imli goézenekler igin
yapilmistir [5]. Diger yandan asimetrik olan konik nanogézenekler, sensor 6zelliklerinin yani
sira diyot benzeri bir davranis olan iyonik akim rektifikasyonu 6zelligine de sahiptir[13-16].
Gozenek diyot benzeri davranis sergileyerek potansiyelin bir polaritesinde yiiksek iyonik

akisa izin verirken ayni potansiyel degerinde fakat karsit polaritede akisa tam olarak izin



vermez. Nanogézenek tabanl sensorlerin algilama kabiliyetleri iyon taginiminin olusturdugu
akima dayanir. Iyonik tasinimin hareketlerini ve potansiyelini belitleyen nanogézeneklerin
sergiledigi bu iyonik akim rektifikasyonu, nanogozeneklerin iyonik diyot ve transistor

uygulamalarinda kullanilabilecegi fikri ile de karsimiza ¢ikar.

Nanogézenekler kullanilarak yapilacak her uygulamada dogru sonucu elde edebilmek igin
uygun parametrelerin belirlenebilmesi biliyiikk 6nem tasir. Bunun i¢in yapilan ¢alismalar1 goz
onlinde bulundurarak hazirladigimiz bu tezde oncelikle nanogdzeneklerin rektifikasyon
davraniglarina ve olusturduklar: sinyallerin sekil ve biiytikliiklerine etki eden degiskenleri
inceledik. Daha sonra nanogozeneklerin en 6nemli kullanim alanlarindan birisi olan pargacik
analizinde uygun gozenek geometrisini belirleyebilmek icin ii¢ farkli gozenek geometrisinde
simiilasyonlar olusturarak parcacik gecisleriyle elde ettigimiz sinyalleri kullanarak geometri

kiyaslamasi yaptik.

1.1 Literatiir Taramasi

Nanogézenekler birgok disiplinde kullanilabilmektedir. Bizim bu ¢aligmada ele alacagimiz
uygulama alani, nanogozeneklerin kullanimi ile akim sinyalini okuyarak parcacik algilama

prensibine dayanan tekniktir.

Ik olarak Wallace H. Coulter’m 1950’lerde kan hiicrelerinin sayimi igin gelistirdigi teknik,
zamanla gelisim gostererek farkli ortamlardaki kan hiicrelerinin, virlis ve bakteriyofaj iceren
mikroorganizmalarin algilanmasinda, DNA ve protein analizinde kullanilan yontemlere

doniistlirilmiistir[1].

Temelde, parcacigin gbézenekten gegerken iyon akisini azaltarak akimda diismeye sebep
olacagi prensibine dayanir. Meydana gelen diisiisiin direnc¢ sinyali olarak algilanmasina
dayanan bu metodun gelisimindeki doniim noktasi, 1996’da Kasianowicz ve arkadaslari[2]
tarafindan gerceklestirilen biyolojik a-Hemolysin gbzenegi ile tek sarmal DNA’nin tespiti
olmustur. Bu gelisme, parcacik karakterizasyonu i¢cin DSA teknigine dayali aragtirmalarin ve

uygulamalarin hizlanmasini saglamstir.

Kullanim alanlar1 arasinda ilag iletimi, klinik teshis ve tedavi gibi uygulamalar1 barindiran
nanopartikiillerin potansiyellerinin tam olarak anlasilabilmesi i¢in, c¢ok 1iyi karakterize
edilmeleri gerekir. Nano boyuttaki pargacik davraniglarinin analizinde karsilasilan zorluklarin

istesinden nanogozeneklerin sinyal duyarliligr ile gelinebilmektedir[5]. DSA teknigi

2



konsantrasyon, boyut, yiik, iletkenlik gibi bircok parametreyi icerdiginden bu alandaki
gelismeler parcacigin bulundugu ortam hakkinda bir¢ok bilgi elde edilmesine olanak saglar.
Bu amagla gelistirilen metotlardan birisi de DSA’nin adaptasyonu ile olusturulan ADSA
teknigidir. Diger parcacik algilama yontemleri ile karsilagtirildiginda, elastomerik gézenek
boyutu, germe veya gevsetme yoluyla ayarlanarak numune ile uyumlu hale getirilebildiginden

ADSA’nin AKM ve NiA ile birlikte genel bir iistiinliik sagladig1 gériilmiistiir [3,4].

Parcacik analizi i¢in gelistirilen bir baska metot da gézenekten gecen parcacigin olusturdugu
akimin TEM kullanimu ile algilanmasina yoneliktir[21]. G6zenegin genis girisine yerlestirilen
TEM probu, pargacigin gozenegin kiiciik girisinden gectigi anda olusturdugu akimi okuyarak

boyut, elektriksel yiik ve konsantrasyona bagli pargacik analizi saglar.

Nanogézeneklerin pargacik duyarliligi analizlerinde elde edilen sonuglart belirleyen bir¢ok
faktor vardir. Basing, gozenek ve parcacik yiizey yiikii, uygulanan potansiyel, iyon
konsantrasyonu, gozenek geometrisi ve parcacik boyutu en etkili parametrelerdir. Lan ve
arkadaslarmin yaptigi calismada [16] konik sekilli cam nanogozeneklerde rektifikasyon
olusumunun basinca baghlig1 incelenmis, basing kaynakli akisin kiigilk ve biiyiik
gozeneklerde farkli davranig gosterdigi SE simiilasyonlariyla da uyumlu olarak belirtilmistir.
Baska bir calismalarinda da [20] yine basinca bagl olarak parcacik gecis analizi yapilmstir.
Konik geometrili nanogozenek boyunca basing ve hiz dagiliminin teoriksel ve SE analizi
gelistirilmistir. Pargacik gecis frekanst ve sinyal dalga sekillerinin uygulanan basinca,

gbzenegin ug ve taban yarigcapina ve ¢ozelti viskozitesine bagimlilig1 gsterilmistir.

Weatherall ve Willmott'un ¢alismasinda [15] farkli ylizey yiiklerine sahip 4 farkli pargacik
grubu ile konik nanogézeneklerde kondaktif ve bifazik sinyal sekillerinin olusumu
incelenmistir. Uygulanan basing ve potansiyel polaritelerinin sinyal olusumu {izerindeki
etkileri gosterilmistir. Farkli ylizey yiiklerine bagl parcaciklarin konsantrasyon, potansiyel

degisimlerinde ve membran gerilmesi durumunda gosterdikleri davranislar belirtilmistir.

Konik nanogozeneklerin karakteristik ozelliklerinden biri olan rektifikasyon davranisinin
ylizey ylklerine bagh oldugu bilinmektedir. Siwy, yaptig1 c¢alismada [13] bu davranisin
simetrik geometrilerde hangi sartlarda gozlemlendigini, asimetrik geometrilerin yiizey yiikii,
konsantrasyon ve gozenek giris boyutu parametrelerine gore sergiledikleri rektifikasyon
davraniglarini incelemistir. Yine gozenek ve parcacik ylizey yiiklerine bagli olarak, Chen ve
arkadaslart gozenek geometrisinin etkilerinin de goriildiigii ¢alismalarinda [7] silindirik

nanogozenek boyunca, parcacik gegisinin olusturdugu bifazik sinyalleri (ard arda artig/azalis
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veya azalis/artig seklinde olusan sinyal dalga sekilleri) ve bu sirada olusan iyon konsantrasyon

dagilimlarini incelemislerdir.

Konik nanogozenekler, nano 6lcekteki parcaciklar igin giiclii karakterizasyon saglar, ancak bu
boyuttaki parcaciklarin hizlarinin fazlaligi ve gozenegin algilama bdlgesinin ¢ok kisa olmasi
nanogozeneklerin bu kabiliyetlerini sinirlar. German ve arkadagslari [9] algilanma siiresini
uzatmak icin basing ve voltaj parametrelerini kullanarak pargacik gecis hizini ve biiyiikligiini

kontrol altina almaya ¢alismislardir.

Nanopargacik algilama mekanizmasinin dogasindan kaynaklanan zorluklardan birisi de
gozenek boyutu ile par¢acigin uyusmamasindan kaynaklanan sinyal—giiriiltii oraninin diistiigii
ve pargacigin analizi i¢in elde edilen sinyalin belirsiz oldugu durumlardir. Bu zorluklarin
istesinden gelebilmek i¢in Shen ve arkadaslar: [11] nanogozeneklerin kapasitif karakterinin
modellendigi bir mekanizma Onermislerdir. Konik geometrili gdézenege ©n gerilim
uygulandiginda, gerilimin polaritesine bagli olarak milyonlarca iyonun toplu hareketini iceren
iyon birikimi/tilkenimi olusur. Kapasitorlerin yiiklenme/bosalma karakterlerinin benzeri olan
bu siireg, sinyali tespit edilebilir seviyeye yiikseltir. Bu calismada, yapilan kapsamli
simiilasyonlar kapasitif sinyal mekanizmasin1 dogrulamakla beraber sinyal biiyiikliiklerinin
gozenek geometrisi, yik yogunlugu, konsantrasyon parametrelerine bagimliligini da

aciklamustir.

Gozenek acikhiginin pargacigin boyutuna gore ayarlanabilmesi hem pargacik algilama
hassasiyetini arttirir hem de pargacigin hizin1 kontrol edebilmeyi saglar. Kozak ve arkadaslari,
caligsmalarinda [19] gézenegin boyutunun ayarlamasina dayanan ADSA teknigi ile gézenek
boyunca hareket eden parcacigin iizerine etki eden elektrokinetik ve akiskan kuvvetlerinin
kontrol altina alinmasini incelemislerdir. Ayrica ADSA teknigi gdzenek boyutu degistiginde
akiskan davranislarindaki ve elektrostatik etkilesimlerdeki degisimleri de gorebilmeye olanak
saglar. Weatherall ve arkadaglart [6] gbdzenek boyutunun degistirilmesine bagli olarak

gozenekten gegen parcacigin yoriinge sapmalarini, buna bagli olarak elde edilen parcacigin

algilanma siiresindeki ve sinyal genliklerindeki degisimleri ortaya koymuslardir.

Yiiklii pargaciklarin konik geometrili gézenekten gecisleri sirasinda olagandis sinyal sekilleri
olustugu gozlenmektedir. Sinyal dalga sekillerinin ve iyonik yiik hareketlerinin iizerinde
biiytik etkisi oldugu bilinen yiizey yiikleri Lan ve arkadaslarinin yaptiklar1 ¢alismada [12]
incelenmistir. Bu olagandis1 bifazik sinyal sekillerinin yiizey yiiklerine, uygulanan

potansiyelin polarite ve biiylikliigline bagimliligi simiilasyonlarla da desteklenerek
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gosterilmistir. Constantin ve Siwy ise yiizey yuk etkilerini baska bir oryantasyonla ortaya
koymuslardir [8]. Bipolar (¢ift kutuplu) olarak dizayn edilen membranin potansiyele bagl
rektifikasyon davranisinin incelendigi c¢alismada ayrica rektifikasyonun tersinirligi de

gosterilmistir.

Nanogézeneklerle parcacik analizinde DNA kullanilmasi, maliyetinin diisiik olmasi, direngli
ve kolay uyum saglayabilen yapida olmasindan dolay1 polimer bilimi ve miihendisligi i¢in de
kullanilabilecek bir modeldir. Rems ve arkadaglar: [17] mikro/nano akiskan ortamlarda
DNA’nin davranisinin uygulamalariyla birlikte incelendigi derleme makalelerinde polimer

bilimi i¢in de bir ¢ergceve olusturmuslardir.

Nanogozeneklerin parcacik duyarliligini etkileyen 6nemli parametrelerden birisi de ortamdaki
elektrolit konsantrasyonudur. Chen ve arkadaslar: [10] DNA tespiti sirasinda ortamdaki
konsantrasyon yogunlugunun gézenegin duyarliligina etkisini géstermek i¢in yaptiklar1 deney
ve simiilasyonlar ile asimetrik nanogozeneklerin sinyal duyarliligmmin ve olusan sinyal
sekillerinin elektrolitte kullanilan bilesigin viskozitesine ve konsantrasyonun yogunluguna

bagimliligini géstermislerdir.

Biz bu tezde yaptigimiz ¢alismalar1, Kaya ve arkadaslarinin DNA’nin nanogézenekten gegisi
sirasinda  olusturdugu direng sinyaline gozenek geometrisinin etkisini inceledikleri
calismalarindan [25] yola ¢ikarak olusturduk. Farkli boyutlarda olusturdugumuz
nanoparg¢aciklarin farkli geometrilerle simiile etti§imiz nanogézeneklerden gegisleri sirasinda
olusturduklar1 sinyallerle parcacik analizini gerceklestirdik. Konik, tek-tip ¢ifi-konik ve ¢ift-tip
¢ift-konik olarak simiile ettigimiz nanogézeneklerden farkli boyutlardaki pargaciklarin
rastgele olusturdugumuz bir siralamayla gegtiklerini varsayarak gozeneklerin pargaciklarin
gecisi sirasinda gosterdikleri duyarlilik ve hassasiyet ol¢limlerini yaptik. Kiiciik caplh
nanopargaciklarin  gecisiyle olusan sinyallerin en iyi ¢ifi-tip ¢ift-konik geometrili
nanogozenekten elde edildigini, diger tiim hassasiyet ve duyarlilik Sl¢limlerimizde en iyi
sonuclart fek-tip ¢ift-konik geometrili gbézenegin sagladigini gordiikk. Elde ettigimiz
sonuglardan yola c¢ikarak pargacik analizinde en iyi sinyali elde edebilmek icin idealize

edilmis yeni bir gézenek geometrisi onerisinde bulunduk.



2. MODELLEME

2.1 Nanogozenek Geometrisi

Nanogozeneklerin mekanizmast AET’lerin calisma prensibine dayanir. Diizenek olarak
sistem, iletken elektrolit ¢ozeltisi ile doldurulmus iki rezervuarin ortasina yerlestirilmis nano

boyutta gozenek igeren yalitkan bir membran ve yine her iki rezerwvuara yerlestirilmis

Sekil 1. Coulter Prensibine Dayali Nanogdzeneklerin

elektrotlardan olusur.

Calisma Mekanizmasi [27]

Bu teknikte elektrolit ¢ozeltisi dolu ortam biyolojik, kati-hal veya her ikisinin birlesiminden
olusan hibrit yontem ile yiizeyinde nano boyutta gdézenek meydana getirilmis bir membran
kullanilarak iki es hiicreye ayrilir. Hiicrelerin her iki tarafinda bulunan elektrotlarin yardimi
ile uygulanan potansiyel fark sonucu olusan manyetik alan ile iyon akimui olusur. Elektrolit
icerisinde bulunan farkli boyuttaki partikiiller, membranda bulunan nanogozenek yolu ile bir
hiicreden digerine gecerken, iyon akiminda bir miktar azalma meydana getirir. Akimdaki bu
diisiis, parcacigin gozenekten gecisi sirasinda iyon akisina karsi olusan direncten meydana

gelir. Ohm Kanunu 'ndan tiiretilmis sinyal degeri, potansiyele bagli olusan akim ve gézenegin
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parcacik ve iyonik akima karsi gosterdigi direng sonucu elde edilir ve gecen nanoparcacik

hakkinda veri olusumunu saglar.

Elde edilen verilerin bagimli oldugu en Onemli parametrelerin basinda nanogdzenegin
geometrisi gelir. Iyon akimmin rektifikasyon davramsinin da incelendigi bu calismada,
disaridan manipiile edilmedikge rektifikasyon gézlemlenemeyen silindirik nanogozenekler ele

alinmamus, degerlendirmeler konik geometrili nanogézenekler izerinden yapilmustir.

Parcacigin gozenekten gecisinin ve nanogozenegin farkli geometrilere bagl olarak gosterdigi
rektifikasyon davraniginin simiilasyon analizinde konik, tek-tip ¢ift-konik ve ¢ift-tip ¢ift-konik
geometrili nanogozeneklerdenelde edilen sinyallerin karsilastirilmasi yapilacaktir.
Nanogozeneklerimizin model goriintiisii Sekil 2’deki gibidir.

a) b) c)

Sekil 2. Konik, Tek-Tip Cift- Konik ve Cift-Tip Cift-Konik Nanogézenek Modelleri

Parcacik gecis analizleri i¢in Sekil 2’de goriilen her iic gézenek geometrisi de -0.4V
potansiyel ve -4mmHg basing altinda, 10mM’lik KCl ¢dzeltisi bulunan ortama gore
modellenmislerdir. G6zenek modellerinin tip ¢ap1t 430nm, genis giriginin ¢ap1 7.27um,

genislik-kalinlik-uzunluk degerleri 20um olarak ayarlanmistir.

Rektifikasyon analizi i¢gin de Sekil 2’de goriilen geometriler kullanilmis, sadece
parametrelerde degisiklikler yapilmistir. Rektifikasyon parametrelerinde potansiyel +/-1V
araliginda tutulmus, konsantrasyon 100mM KCI ¢ozeltisi olarak hesaplanmistir. Tip ¢ap1
3nm, gdbzenek taban girisinin ¢ap1 476nm, kalinlik-genislik-uzunluk olgiileri 12pum olarak
ayarlanmigtir. Potansiyel gézenegin asagidaki hiicresindeki elektrotla uygulanip, yukaridaki
hiicrede bulunan elektrot topraklanmig kabul edilmistir. Simiilasyonlarda tip ¢apinin kiigiik

oldugu durumlarda tip ¢evresinde mesh siklastirilmasi yapilmustir.
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2.2 Sonlu Elemanlar Analizi ile COMSOL Simiilasyonlari

Nanogozenekler ile direng sinyali analizi bir¢ok parametreye baghdir. Bu ¢alismada SE
yontemi olarak kullandigimiz COMSOL Multiphysics™, akigskan hizinin belli bir bolgedeki
degerini, iyonik konsantrasyon yogunlugunu, elektrik potansiyeli ve iyon akisinin degerini
elde edebilmek i¢in kullandigimiz Poison-Nernst-Planck ve Navier-Stokes denklemlerini bir
arada ¢ozerek akim sinyalleri ve konsantrasyon dagilimlar {izerinde etkili olan parametreleri
analiz etmemize olanak saglamaktadir. Parametreler arasindaki bu iliskiler COMSOL’ un
Electrostatics, Transport of Diluted Species ve Creeping Flow modiilleri kullanilarak

tanimlanmustir.

Electrostatics modiilii iyon dagilimlar1 ile potansiyel arasindaki iliskiyi aciklayan Poison
denklemini belirtilen geometri ve yiik icin ¢ozer. Poison denklemi asagidaki sekilde

tanimlanmistir;

E=-VV
V(eoer) = ps

E elektrik alani, V potansiyeli, p, yiizey yiik yogunlugunu, &, boslugun dielektrik sabitini, &,

de goreceli gegirgenligi tanimlar.

Transport of Diluted Species modiili ile ¢oziimlenen ve difiizyon dagilimi, taginim ve
yaymimi igererek iyon akisinin modellemesinde kullanilan Nernst-Planck denkleminin tanimi

asagidaki gibidir;
V(D;Ve; — zjuy jFc;VV) 4+ uc; = 0

_DiVCi - ZiuijCiVV + uc; = Ni

BuradaD; i. iyonun difiizyon katsayisini, ¢; i. iyonun ¢ozeltideki konsantrasyonunu, z;
¢Ozeltideki valans yiiklerini, F Faraday sabitini, u hiz vektoriini, V potansiyeli, up,;

mobiliteyi, N; iyon aki vektoriinii belirtir.

fyon difiizyon katsayisim belirten Stokes-Einstein denklemi;



_ kgT
~6mnr

i

D; diflizyon sabitini, kg Boltzmann sabitini, T sicakligi, 7 elektrolit ¢ozeltisinin viskozitesini
ve r cozeltide bulunan tiirlerin hidrodinamik yarigaplarin belirtir

(K* Cl™ nin her ikisi icin de r = 1.5 * 1071° alinabilir).

Creeping Flow modiilii ile basing ve elektrik alanin olusturdugu diizgiin (/aminar) akisla

olusan iyon taginimini tanimlayan Navier-StokesDenklemi;

Vipl + u(Vu + (Vu)")] =0

pVu = 0 (stireklilik denklemi (kiitlenin korunumu))

p basinci, I birim vektorii, 4 dinamik viskoziteyi, u hiz vektoriinii, p ¢ozelti yogunlugu

belirtir.

Akigkanin atalet kuvvetleri ile viskozite kuvvetlerine oranini veren Reynold Sayist,

Re, atalet kuvvetleri ile viskozite kuvvetinin belli akis sartlar1 altinda birbirlerine olan goreceli
Oonemini gosterir. Re Reynold sayisi, p yogunluk, v ve L akisa ait karakteristik hiz ve uzunluk

Olgiileridir.

COMSOL Multiphysics™’nin biitiin bu denklemleri bir arada ¢dzmesiyle olusturdugumuz
sistemin geometrisi, simir kosullar1 ve uygulanan parametreler Sekil 3.a. ve Sekil 3.b.’de

gosterildigi gibidir:



—— Topraklama

elektrodu
Simetri
Ekseni
Potansiyel
&

——> Basing

Sekil 3.a.Geometri ve Sinir Kosullari

P=0 atm
V=0V
10 mMW100 mM KCI

«--2om o

20pm

¢§>

Nanopargacik:
Yiizey ylik yogunlugu= -0.015C/m?2
Yaricapi=160 nm

Pargacik Analizinde/Rektifikasyon Olgiimiinde

—_ » Nanogdzenek:
Yizey yik yogunlugu=-0.005C/m?2 /-0.008C/m2

20pm

> Parcacik Analizinde;

Uc capi=430 nm

Taban ¢capi=7.27 ym
Rektifikasyon Ol¢iimiinde;

Ug¢ capi=3nm
Taban ¢capi=476 nm

20pm

P=-4 mmHg atm
V=-04V
10mM/100 mM KCI

Sekil 3.b.Mesh ve Sinir Kosullar
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Sekil 3.a. ve Sekil 3.b.’de goriildiigii gibi simiilasyonda hesaplamada zaman kazanmak adina
geometrinin simetri ekseni alinarak modelleme yapilmistir. Basing ve potansiyel gézenegin
taban girisi tarafindan uygulanmistir. G6zenegin ug tarafindaki elektrot topraklanmis kabul

edilmisgtir.

Rektifikasyon gozenek ug¢ cap1 ancak yeterince kiigilk oldugunda gerceklestiginden,
rektifikasyon olglimiinde kullanilan parametreler i¢in ug¢ ¢cap1 3nm, taban ¢ap1 430nm, kalinlik-
genislik-uzunluk birimleri 12pm olarak ayarlanmistir. +/-1V potansiyel altindaki gdzenegin

yiizey yiik yogunlugu -0.008 C/m?’dir.

Parcacik analizinde pargacik ¢api ile gozenek u¢ ¢apinin birbirine yakin degerlerde olmasi
parcacigin algilanma hassasiyetini arttiracagindan 320nm pargacigin gozenekten gegisi i¢in ug
capt 430nm, taban g¢ap1 7.27um, kalinlik-genislik-uzunluk birimleri 20um olarak
ayarlanmistir. Gozenekten gecisi sirasinda pargacigr yonlendirmek i¢in uygulanan basing -
4mmHg’dir ve Sekil 3’te gosterildigi gibi elektrotlarla birlikte goézenegin taban girisi
tarafindan uygulanmistir. -0.4V potansiyel altindaki gozenegin ylizey yik yogunlugu -
0.005C/m? iken pargacik yiizey yiikii -0.015C/m? olarak ayarlanmustr.

Sonlu elemanlar yonteminde eleman sayisini arttirarak her bir elamanin kendi i¢ dinamikleri
icinde hesaplanmasiyla karmasik sistemin ¢oziimiinii kolaylagtirmak ve daha kesin sonuglara
ulasmak amaciyla yapilan mesh, nanogozenek geometrimizde sinir yiizeyinde 20, parcacik

etrafinda da 50 eleman olarak ayarlanmistir.
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3.SINYAL OLUSUMU

3.1Rektifikasyon

Rektifikasyon, nanogozeneklerdeki iyon akiminin, diyot (elektrik akimini tek yoéne ileten
devre eleman1) benzeri davranis sergilemesidir. Diyotlar genel olarak, P ve N tipi iki
malzemenin birlesiminden olusur. N tipi malzeme negatif, P tipi malzeme de bosluklar igerse
de pozitif tarafi temsil eder. Pozitif taraf ‘Anot’, negatif taraf da ‘Katot’dur. Calisma
mekanizmasina baktigimizda, bu iki malzeme bir araya geldiginde, birlesme bolgesinde N tipi
malzemedeki elektronlar P tipi malzemedeki bosluklari doldurur ve burada bir nétr bolge

olusturarak akim geg¢isini engeller.

Genel olarak, her iki uca gii¢ kaynagi baglayarak polarlama yapildiginda iki durumla
karsilasiriz. Anot uca (+), Katot uca (-) kutup baglandiginda Dogru Polarlama yapilmis olur.
Bu durumda (+) kutup Anot tarafindaki P tipi malzemedeki bosluklari, (-) kutup da Katot
tarafindaki N tipi malzemedeki elektronlari iterek aradaki notr bolgeyi ortadan kaldirmis olur

ve elektronlardan bosluklara dogru elektron akis1 baglar.

Ikinci durumda ise Anot uca (-), Katot uca (+) kutuplu gii¢c kaynaklar1 baglanarak Ters
Polarlama yapilir. Anot tarafinda bulunan P tipi malzemenin bosluklar1 (-) kutuba dogru,
Katot tarafindaki N tipi malzemedeki elektronlar da (+) kutuba dogru cekilirler. Bunun

sonucunda da aradaki notr bolge genislemis ve elektronlarin akisi durmus olur.

12



P Tipi N Tipi Fiv ‘ ki
00000666 0000 0000
00000666 0000!' 06660
00000060 0000 oo
00000666 0000 [, | 0660

Anct 00000000 Katot || At | 10000) 00066 | fat

" 0000(@000[ | © || 0" 10000 skt |oo00[ | ©
00000066 0000 — 0000
00000006 0000 0000
00000000 0000 0000
00000060 0000 0600

Sekil 4.a. Dogru Polarlanmis Diyot Sekil 4.b. Ters Polarlanmis Diyot

Diyotlarin polarlanma tiplerini nanogozeneklerdeki iyon akisina uyarlarsak, uyguladigimiz

potansiyele gore iyon akisi gerceklesirken potansiyel degeri diger yonde degistiginde iyon

akiminda belli bir azalma olacaktir, bu da rektifikasyon olarak isimlendirilir.

3.1.1 Rektifikasyon i¢in kapasitif model

Genelde gozenek girisi ile parcacik biiyiikliigliniin uyusmadigi durumlar i¢in Onerilen bir

model olan ‘Kapasitif Model’ ile rektifikasyonu agiklamaya calistigimizda karsimiza su

mekanizma ¢ikar:

—a

II II Electric Double Layer
o

Sekil 5. Kapasitif Modele Gére Nanogdzenekte Iyon Taginimi [24]

Kapasitordeki yiik birikimi, nanogézeneklerde gézenek duvarlarinin yiizey yiikleri ile karsit
iyonlarin elektrostatik etkilesimi olarak temsil edilir. Yukaridaki sekilde goriildiigii gibi Stern

tabakasi ve yalitkan membran ylizey, elektrik devresindeki kapasitor elemanina karsilik gelir.
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Kapasitorler elektrik yiikiinli depolayan devre elemanlaridir, yiik depolayabilme
kapasitelerine kapasitoriin kapasitanst denir. Nanogdzenekleri kapasitore benzetirsek,
potansiyel fark uygulandiginda gerceklesecek iyon akisi sirasinda yiizey yiikiine bagli olarak
gbzenekte iyon birikimi gergeklesir. Gozenekte biriken bu iyonlar1 kapasitoriin sarj/yliklenme
durumuna benzetebiliriz. Ters yonde potansiyel uygulandiginda gozenekte iyon birikimi
gergeklesmeyecek ve bir tiikkenim bdlgesi olusacaktir. Bu durumdaki yiikk miktarina
baktigimizda gozenek, kapasitoriin desarj/yiiksiiz durumuna gegmis olur. ikinci durumda
birinci duruma gore daha az yiik vardir, dolayisiyla iyon akigi da azalmis ve rektifikasyon

gergeklesmis olur.

Gozenegin kapasitans karakteristigini gostermek i¢in farkli voltaj degerlerinde gzenek

igerisinde biriken +/- yiiklii iyon sayisina bakilir.

Sekil 6. Kapasitif Modele Gore Nanogozenek Icerisinde Iyon Birikimi ve Tiikenimi

Gozenek ylizeyini negatif yiiklii kabul edersek, negatif (-) voltaj uygulandiginda, pozitif (+)
yiiklii iyonlar dig ¢ozeltiden i¢ ¢dzeltiye dogru harekete gecerler. Negatif yiiklii iyonlar ise
gbzenegin yiizey ylkleri tarafindan elektrostatik etkilesimden dolay1 dislanirlar. Boylece
gozenek igerisinde iyon birikimi meydana gelir ve gozenek icerisindeki konsantrasyon artisi
ile iletkenlikte de artis gozlenir. Pozitif (+) voltaj uygulandiginda ise yine negatif (-) yiiklii
iyonlarin yiizey ylikleri tarafindan reddedilmesiyle dis ¢ozeltiden i¢ ¢ozeltiye taginimlar
engellenmis olur. Potansiyel polarizasyonundan dolay1 gozenek igerisinde iyon tiikeniminin

gerceklesmesi iletkenligin ve akimin azalmasina sebebiyet verir.
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3.2 Bifazik Sinyal Olusumu

Parcacigin gbézenekten gecisi sirasinda iyon akimini bloke etmesinden kaynaklanan direng
sinyalinin, akimda meydana gelen azalmadan dolay1 negatif (rezistif) olmasi beklenir. Ancak
bazi durumlarda pozitif (kondaktif) veya pozitif/negatif (kondaktif/rezistif) sinyallerin
birbirlerini takip ettigi bifaziklik seklinde sinyaller olusur.

Bu direng sinyali sekillerinin, kondaktif sinyal i¢in; yer degistiren partikiiliin ylizey yiiki
tarafindan indiiklenen iyon iletkenligindeki artistan ve rezistif sinyal i¢in; mevcut elektrolit
coOzeltisinin pargacik tarafindan hacimsel dislanmasindan meydana gelen akim etkilerinin

dengelenmesinden kaynaklandig: diisiiniilmektedir [10].

Bifazik sinyal olusumuna iyon birikim/tikenim modeli ile aciklama getirebiliriz [15].
Gozenek yiizey yiikiiniin negatif oldugunu kabul edersek anot elektrotunun gézenegin kiigiik
girisinde, katot elektrotunun da gozenegin genis girisinde bulundugu durumda potansiyel
uygulanirsa ortamdaki katyonlar katot elektrot tarafindan gekilirken es zamanl olarak
anyonlar ise gdzenegin negatif yilizey yiikleri tarafindan itilir. Bu durumda katot tarafinda hem
ylizey yiikiiniin disladig1 negatif yiiklii iyonlarin hem de elektrotun g¢ektigi pozitif yiiklii
iyonlarin birikimi s6z konusu olur. Anot tarafinda ise yiizey yiikii ve katot elektrotu tarafindan
cekilen katyonlardan ve yiizey yiikiiniin reddettigi iyon miktarindan kaynakli bir tiikenim
bolgesi olusur. Konsantrasyonun bu sekilde polarlanmasi iyon dagilimmi etkileyeceginden

ayn1 zamanda asimetrik nanogozeneklerdeki rektifikasyon olusumundan da sorumludur.

Sekil 7. Nanogozeneklerde Iyon Birikim/Tiikenim Modeli
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Bifazik sinyal olusumunu bu konfigiirasyonda degerlendirdigimizde tiikenim bolgesinde,
boélgede bulunan iyon miktarinin azligindan dolay1 direng diiser ve parcacigin bu bdlgeden
gecisi sirasinda Oncelikle iizerinde topladig: karsit iyonlardan kaynakli gézenekte gegici bir
iletkenlik (kondaktivite) artis1 olusmasiyla akimda da artis meydana gelir, bu da bifazik sinyal
olusumunun pozitif yoéndeki artisin1 yani kondaktif sinyal olusumunu agiklar. Iyonik artismn
ardindan pargacigin tipten gecisi sirasinda iyonik akisi engelleyece§inden akimda azalma
meydana gelir ve hacim dislama etkisinin baskin duruma ge¢mesinden dolay1 rezistif sinyal

olusur.

Birikim/tlikenim modeli disinda nanopar¢acigin gdzenek duvarina gegici olarak tutunup,
birakilmasi da bifaziklige yol agabilir. Parcacik ylizeye tutunup tekrar birakildiginda gézenek
icerisindeki yeniden iyon dagilimi degisecektir, bu durumun da bifazik sinyal olusumuna

etkisi olabilir. Ancak bu durum simiilasyona dahil edilmemistir.

Bifazik sinyal sekillerinin olusum siralamasi (rezistif/kondaktif veya kondaktif/rezistif), yliizey
yikii ve elektrik alan ile tespit edebilecegimiz, pargacigin gecis yoniine baghdir. Konik
gozeneklerde gorilen bifaziklik, ylizey yiiklerinin yami sira uygulanan basing ve potansiyel
polariteleriyle, gézenegin tip ¢ap1 ile konsantrasyon miktarina bagli olarak degisen ECT
etkisiyle pargacigin gézenegin hangi girisinden gectigine bagli olarak meydana gelir. Bunun
sebebi uygulanan potansiyelin olusturdugu tiikenim ve birikim bolgelerinin yeri ve bolgelerin

elektrostatik etkilesimleridir.

3.3 Sinyal Olusumunu Etkileyen Parametreler

Yar1 Tlggensel sinyal dalga sekilleri ve resistif sinyaller konik nanogézeneklerin
karakteristigidir. Parcacik geg¢isinden elde edilen sinyal sekillerindeki belirgin farkliliklar,
nanogozenek/nanopargaciklarin algilanmasi zor geometrik ve yiik etkilesim karakteristikleri

icin DSA tekniginin hassasiyetini yansitir.

Nanogozeneklerle yapilan oOlglimlerde (akim zamanin fonksiyonu olarak ¢izildiginde) elde
edilen sinyallerin sekil, stire ve biiylikliikkleri pargacigin gecisi sirasinda iizerine etkiyen
kuvvetlerin bilgisini verir [9]. Bu kuvvetler parcacigin ve iyonik akisin davranigini etkileyerek

farkli oryantasyonlarda elde edilen sinyallere agiklama getirebilmemize imkan tanir.

16



3.3.1 Sinyal olusumunun gozenek geometrisine bagimhihig

Silindirik nanogdzeneklerde belli bir boyuta kadar parcacik karakterizasyonu yapilabilir,
ancak asirt kiigiik nanopargaciklarin sinyali, diisiik sinyal-giiriilti oranindan dolay1
kaybolabilir. Konik geometrili nanogozeneklerin algilama bolgesi ise silindiriklere gore ¢ok
daha kiigiik olceklere inebildiginden yiiksek sinyal-giiriiltii orani ile pargacik duyarliligini

arttirir.

Konik nanogézeneklerde asimetrik geometri gézenek igindeki iyon dagilimindaki dengeyi
bozar. Her iki gézenek giriginin farkli caplarda olmasi, iyon dagiliminda elektrostatik asimetri
olusturur, voltaj ve konsantrasyona bagli olarak ECT ve Debye uzunluklarindaki
kalinlagsma/incelme davraniglarini etkiler ve akim sinyal sekilleriyle rektifikasyon davranisina
etki eder. Rektifikasyon davranisi, kiiclik gdzenek girisi ancak yeterince dar oldugunda belirir.
Biitlin rektifikasyon modelleri kiiciik gozenekten gegen iyonlarin gézenek yiizeyindeki fazla
yiiklerle etkilesimlerinden kaynaklanir, bu durum da gozenek geometrisi asimetrik yapiya
yaklastikca rektifikasyon ve bifazikligin goriilebilecegine isaret eder. Bu caligmamizda
kullandigimiz tek-tip cift-konik ve c¢ifi-tip ¢ift-konik geometrili asimetrik nanogézeneklerden

elde ettigimiz simiilasyon sonuclarinda belirgin bir rektifikasyon gozlemlenememistir.

Bifazik davramisi ise c¢ift-tip ¢ift-konik geometrili nanogézenek simiilasyonumuzun
sonuglarindan basarili bir sekilde elde etmemize ragmen ftek-tip ¢ifi-konik geometrili gézenek
sadece rezistif sinyal iiretmistir. Parcacik gecisinde olusan sinyalin bifazik olma sartinin tipin
tilkenim bolgesi olmasindan dolay1r gézenegin parcacigi algilama bdlgesinin iyonik birikim
veya tlikenimden hangisine maruz kaldigi1 dnemlidir. Her iki gézenek girisi tipten olusan ¢ifi-
tip c¢ift-konik gozenekte tilkkenim bolgesinde bulunan yukaridaki tipten parcacik gegerken
iizerindeki fazla karsit yiiklerin olusturdugu iyonik zenginlesmeyle iyonik artis meydana
getirdiginden bifazik sinyal elde etmis olduk. Tek-tip cifi-konik gozenekte ise her iki gbzenek
girisi genis ¢apli oldugundan tiikenim ve birikimler buralarda gerceklesmistir. Gozenegin orta
kisminda kalan tipte yukaridaki tiikenim bolgesinden gelen iyonlarin akigiyla iyonik artig
meydana gelir ve yeterli iyonik tiilkenim olugmaz. Birikim bodlgesineparcacikla gelen karsit
yiiklerle bir iyonik zenginlesme olusmayacagindan buradan sadece rezistif sinyal elde

edilmisgtir.

Konik sekilli gozenegin ucunda ayni1 ¢aptaki silindirik geometrililere gore daha biiyiik elektrik
alan olusur [21]. Silindirik nanogozeneklerin her iki agikligina farkli pH uygulandiginda [13]

rektifikasyon davranist gOstermesi, rektifikasyonun godzenegin iretildigi malzemeye degil

17



iyonlarin gozenekteki elektrostatik asimetrisine bagli oldugunuda gostermektedir. Bu da
rektifikasyon davranisinin neden konik geometrili gdézeneklerin karakteristigi oldugunu

aciklar.

Silindirik gozeneklerle yapilan c¢aligmada, uzun gozeneklerde iyon konsantrasyonunun
birikim/tiikenim etkisi daha fazla olacagindan, gézenek boyu uzadikca akim sinyal piklerinin
sapmalarinda da artis goriilmiistiir (parcacik gozenegin girisinde/cikisinda oldugunda) [7].
Gozenek ucunun genisligi biiyiidiikge ECT’ nin etkisi azalmaya baslayacaktir. Iyonlarin ve
akigkanin davranisini belirleyen unsur parcgacik ile gozenek arasinda kalan bosluk mesafesi
oldugundan direng sinyali seklini etkileyen ECT etkisi buradan anlasilabilir. G6zenek boyutu
biiyiidiikce ECT de goreceli olarak inceleceginden (non-overlapping) rektifikasyon davranisi
zayiflar [16]. Biiylik boyuttaki gézeneklerin kiiciik gozeneklere gore daha zayif rektifikasyon
sergilemelerinin sebebi biiyiik gozeneklerde ECT’nin daha kiiciik olmasindandir

(ECT/tip_cap1 orani).

Birikim/tiikenim mekanizmasini kapasitif modeli [11] ele alarak inceledigimizde, gdzenek
uzunlugunun, biriken yiikiin biiyiikliik mertebesini degistiren en etkin parametre oldugunu
goriirliz. Kapasitif modelde sinyal 6l¢iimii gézenek icerisinde biriken yiik miktar1 baz alinarak
yapilir. G6zenegin boyu kisaldik¢a iceride biriken yiik miktar1 ayn1 oranda azalir. Azalan yiik,
sinyal iiretimi i¢in daha kii¢iik olacagindan kisa nanogézeneklerde kapasitif etki ihmal edilir.
Gozenegin boyu uzadikea iceride daha fazla yiik birikeceginden ayni oranda sinyalde de artig
goriiliir.

Gozenek uzunlugu gibi gozenek girisinin yarigapt da akim sinyalini etkileyen onemli bir
parametredir. Kapasitif model, DSA’daki duruma benzerdir. Uzunluk sabitlenip gozenek
girisinin yarigap1 arttirildiginda igeride biriken yiik miktarinda bir miktar azalma olacaktir.
Gozenek girisinin yaricap: ¢ok fazla arttirilsa bile gdzenegin uzunlugunun sabitlenmesinden
dolay1 igceride meydana gelen iyon azalmasi kapasitenin altina diismeyeceginden sinyal
iiretebilecek yeterlilikte olur. Bu durum, DSA modelinden farkli olarak, kapasitif modelde

sinyal iiretebilmek i¢in parcacik ile gézenek girisinin uyusma zorunlulugu olmadigini gosterir.

Gozenek-sensor dizayninda ve parcacik analizinde kesinlik icin gozenek boyutu ile
elektrokinetik kuvvetlerin bagimliligin1 anlamak oldukc¢a onemlidir. Bu iligki en net ADSA
teknigi ile anlasilabilir [6,19]. Elektrokinetik ve akigkan kuvvetler parcacigin gdzeneckte
ilerlemesini saglayan hizin bilesenleridir. G6zenek ¢api biiyiidiikge parcacigin disladigi iyonik

hacim azalir, akigkanin hiz1 artar. Artan akiskan hizindan dolay1 sinyal genisliginde daralma
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goriiliir. ADSA ile gbzenegin genislemesi membranin boyunu dolayisiyla agilama bdlgesini
kisaltir. Artan hizla beraber rezistif sinyalin hem boyunda (genliginde) hem de genisliginde
(parcacigin algilanma siiresinde) azalma goriiliir. Yani elektrokinetik kuvvetler ile gozenegin
boyu ters orantilidir. Bu durum, kapasitif modelde [11] boy uzadik¢a/kisaldik¢a sinyal

artar/azalir seklinde olusur.

Sadece kondaktif sinyalin olustugu durumlar, uygulanan voltajin polarizasyonu ile beraber
tilkenim bdlgesinin gézenegin hangi girisinde olustuguna da baghdir. Erisim direnci i¢in
hesaplandiginda, iyonik akimin parcacik varligina en duyarli oldugu an, pargacigin gézenegin
kiigiik girisinden gectigi andir [15]. Parcacik boyutu ve gozenek ug¢ c¢api birbirine
yaklastiginda elektrostatik etkilesim, dolayisiyla duyarlilik artar. Pargacik genis gozenek
girisinde bulundugunda bu hassasiyet azalir, parcacigin tasidigi karsit yiiklerin meydana
getirecegi iyonik artig, yiizey yiiklerinin etkilesime gecememesiyle zayiflar ve kondaktivite
azalir. Bir bagka deyisle tiikenim bolgesi gozenegin kiiciik girisine yaklastikca kondaktif

sinyaller de artacaktir.

Nanogozenek geometrisini etkileyen bir baska parametre de ug¢ ¢ap1 ve taban ¢ap1 orani olarak
ifade edilebilen gozenegin konik acgisidir. Gézenek direnci direkt olarak gézenek geometrisine
baglidir ve iyonik akimin biiyiikliigiinii etkiler. Konik agidaki artisla parcaciklarin hizinda ve
gozenekteki parcacik sayisinda meydana gelen artistan dolayi statik ve dinamik kuvvetlerde
kiitle akisinda artis meydana geldigi gosterilmistir [26]. Parcaciklarin gegisleri sirasinda
elektrokinetik ve elektroozmotik kuvvetler O6nemli rol oynar. Negatif yikli yiizeyde
elektroozmotik kuvvet negatif yiiklii parcacigin gecisine kars1 yonde etki eder. Yiiksek konik
acisinin veya diistik tip/taban oraninin elektroozmotik kuvvetin negatif katkisini agsmasina ve
parcaciklarin gecisine yardimci oldugu belirtilmis ve ucta daha yiiksek elektrik alan kuvveti

ile daha genis bir algilama bdlgesi olusmasina yol agtig1 gosterilmistir [25].

3.3.2 Sinyal olusumunun iyon konsantrasyonuna bagimhihgi

Nanogozeneklerde olusan akimin artis veya azalig oraniiyon konsantrasyonu ile dogrudan
iliskilidir.

Deney sonuglari, bifazik direng sinyallerinin sadece diisiik konsantrasyonda olustugunu
gostermektedir, baz1 deneylerde de sadece akim artiginin olustugu pozitif (kondaktif) sinyaller

gozlenmistir [7]. Konsantrasyonun ylizey yiiklerine etkisinin gosterildigi bir calismada da [14]

100mM KCI konsantrasyonu bulunan karbon-nanotiipiin yiizey yikinin 1mM KCI
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konsantrasyonu bulunan ortamdan 50 kat daha yiiksek oldugu gosterilmistir. Bu sonug yiizey
ile elektrostatik etkilesimde en 6nemli parametreler olan ECT ve Debye uzunlugunun biiyiik

oranda konsantrasyona bagimliligin1 gosterir.

Konsantrasyona bagli sinyal olusumu incelendiginde, yiiksek konsantrasyonda gozenek
icerisindeki dig ¢ozelti ile i¢ ¢ozelti arasinda yogunluk farki olusturacak iyon birikim etkisi
azalir. ECT nin ortamdaki iyon fazlalig1 ile perdelenmesinden dolay1 bifaziklik kaybolur,
parcacigin gecisiyle hacim dislama etkisi baskin hale gelen ortamda sadece rezistif sinyal
goriiliir, diigiik konsantrasyonda ise ortamdaki iyon azligindan dolay1 hacim dislama etkisi
devre dis1 kalir ve yalnizca pargacikla gelen karsit yiiklerden kaynakli kondaktif sinyal
gozlenir. Parcacigin olmadigi durumda yiiksek iyonik ¢ozelti rektifikasyonu ortadan

kaldiracak etki yapar.

Yiiksek iyon konsantrasyonunda, ortamda bulunan fazla miktardaki karsit iyondan dolay:
Debye uzunlugu kisalir. Ortamdaki bu fazla iyonlar negatif yiizeyi nétlirlemek i¢in gézenek
ylizeyine yakin olarak toplanacaklarindan ECT incelecektir. Diisiik iyon konsantrasyonunun
bulundugu durumda ise ylizeyde toplanacak karsit iyon miktarinin azligindan ECT kalinlagir.
Dolayisiyla yiiksek iyon konsantrasyonlu ortamda elde edilen sinyalden ECT’ deki incelmeye
bagli olarak rektifikasyon davranisinda azalma goriiliir. Ancak yeterince diisiik
konsantrasyonlu bir ortamda Debye uzunlugu artar, ECT de kalinlasir ve ylizey ylikleri daha
etkin rol oynar. Bunun sonucunda (uygulanan potansiyele bagli olarak, yiizey ytkiiniin

etkisiyle meydana gelen birikim/tiikenimden kaynakli) akimda rektifikasyon olusumu goriiliir.

Farkli bilesikler kullanilarak olusturulan konsantrasyon ortamlarinda yapilan c¢aligmalarda
[10] konsantrasyonun viskozitesinin de sinyal sekli olusumunda etkili oldugu goriilmiistiir.
Esit konsantrasyonda farkli viskoziteye sahip c¢ozeltilerle yapilan Ol¢limlerde viskozitesi
yiiksek bilesikli ¢ozeltide sadece rezistif sinyal goriiliirken diistik viskoziteli ¢ozelti bifazik
sinyal olusturur [10]. Yiiksek viskoziteli bilesik yogun konsantrasyonda parcacigin hizini
azaltarak gecisi yavaslatir ve parcacigin algilanma siiresini arttirir. Diislik viskozite bilesikli
cozeltide ise bifazikligin olugmasi, parcacigin yiizey yikleri ile karsit iyonlarin etkilesiminin

artmasindan kaynaklanir.

Kapasitif modele gore [11] agikladigimizda konsantrasyon artisi, gdzenek igerisinde biriken
iyon miktarint arttiracagindan, yiiksek konsantrasyon, yiiksek sinyal-giiriiltii orani saglar.

Ancak elektrik devrelerinde her kapasitoriin sinirli kapasitansi oldugu gibi nanogézeneklerin
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de smirli iyon depolama kapasiteleri vardir. Dolayisiyla baslangicta konsantrasyon artisi ile

yiikselen sinyal bir siire sonra denge halini alarak sabit sekilde devam eder.

Yiiksek konsantrasyonda pargacik/iyon yigilmasi olabilir. Bu durumda sinyal genisligi artar
ve algilanma siiresi uzar. Ancak yigilma olayr tekli parcacik analizinde kesinligi

etkileyeceginden, diisiik konsantrasyonda 6l¢giim yapmak daha elverisli olacaktir.

3.3.3 Sinyal olusumunun potansiyel farkina bagimhhg:

Nanogézeneklerin galigma prensibinin AET lere benzedigini 6nceki boliimlerde belirtmistik.
Bu mekanizmanin harekete gecmesi icin elektrik alan olugmasi gerekmektedir, bu da
ortamdaki elektrotlarla potansiyel fark uygulanarak saglanir. En direngli bolgeyle sinirh
olacak sekilde, gézenek boyunca uygulanan potansiyel fark en dar bolgede diiser ve burada
yiiksek bir elektrik alan olusur. Uygulanan potansiyel fark negatif potansiyelde ve pozitif
potansiyelde farkli davranis sergileyen iyon hareketlerinden elde edilen sinyal sekillerinde

belirleyici rol oynar.

Voltaj polaritesine bagli olusan sinyal sekilleri iyon dagilimindaki asimetriden kaynaklanir.
Hacim diglama ve iyonik artis etkileri, gézenek igerisinde iyon birikimi olusturan negatif
potansiyel uygulandiginda rekabet halindeyken, iyon tiikenimine sebep olan pozitif voltajda

birbirlerine katki sunarlar.

Yikli gozenekte iyon birikimi/tiikenimi voltajin polaritesine ve biylikliigline bagli olarak
meydana gelir [10,12]. Negatif yiiklii gozenege negatif potansiyel uygulandiginda gbézenege
cekilecek pozitif iyonlarda artis olacagindan gozenek igerisindeki iyon birikimiyle birlikte
iletkenlik de artar. Artan iletkenlik direnci diisiiriir. Dolayisiyla potansiyel negatif yonde
arttikca once rezistif sinyal boyu azalir, daha sonra sinyal bifazik goriiniim alir, belli bir

degerden sonra da kondaktif goriiniime geger.

Pozitif potansiyelde ise iyonik yiiklerin tiikeniminden dolay1 gozenek iletkenligi azalir ve
kondaktif sinyal kaybolur. Dolayisiyla bifaziklik ortadan kalkar, tekli sinyal goriiniimii olusur.
Voltaj diistiik¢e ylizey yiikiiniin etkisini tetikleyen unsur zayiflayacagindan, ylizey yiiklerine
bagli iyon birikimi 6nemsiz hale gelir, bu durumda hacim diglama etkisi gozenekte bulunan
iyon miktarina baskin geleceginden, diisilk voltajda pozitif potansiyeldeki gibi yalnizca

rezistif sinyaller olusur.

Parcacigin yiikiiniin varligi durumunda da yiiksek voltaj pargacigin etkisini arttirir. Pargacik
yikii gozenekteki iyon artisina katkida bulunur. Parcacigin yiik etkisi ile olusan gozenek

21



icerisindeki iyon birikimi ve iletkenlik artisi, iyonik ¢ozeltinin maruz kaldigi hacim digslama

etkisine baskin ¢ikar ve bundan dolay1 akimda artis gézlenir.

3.3.4 Sinyal olusumunun basin¢ farkina bagimhhgi

Basing etkisi ile olusturulan akis, parcacigi yonlendirmek ve gozenek igerisinden gecisini

hizlandirmak i¢in kullanilan en etkin mekanizmalardan biridir.

Bifazik sinyallerde kondaktif/rezistif sinyallerin olusum Onceligi parcacigin yoniine baghdir
[15]. Ancak basincin etkisini degerlendirebilmemiz i¢in uygulanan potansiyeli de gz oniine
almamiz gerekir. Gozenegin ve basmcin yonlendirdigi pargacigin yiizey yiiklerinin etkilesimi
sonucu olusan sinyaller potansiyelin meydana getirdigi iyonik polarizasyona baglidir. Hem
pozitif hem de negatif basing, negatif potansiyel altinda uygulandiginda olusan sinyal sekli
bifaziktir, ancak parcacigin Oncelikli gectigi yere bagl olarak sinyaldeki artis ve azalisin
siralamasi degisir. Negatif potansiyel altinda, negatif yonde basing uygulandiginda parcacik
tiikenim bolgesinden birikim bdlgesine dogru hareket edeceginden once tiikenim bdlgesinde
parcacigin etrafina toplanan karsit iyonlarin olusturdugu iyonik artigtan kaynakli kondaktif
sinyal, daha sonra birikim bdlgesindeki hacim dislama etkisinin baskin oldugunu belirten
rezistif sinyal olusumu gerceklesir. Negatif potansiyel altinda pozitif yonde basing
uygulayarak yonlendirilen parcaciktan gelen sinyal ise, negatif basing altindaki cevabin tam
tersi seklinde olusur. Birikim bolgesinden harekete gegen parcacik burada rezistif sinyal
iiretecek, ancak tiikenim bdlgesine gectiginde parcacigin ylizey yiiklerinin sagladigi

ortamdaki iyonik zenginlesmeden dolay1 akimda kondaktif sinyal goriilecektir.

Pozitif potansiyel altinda ise durum daha farklidir. Bu durumda akim sinyalini basingtan
ziyade potansiyelin meydana getirdigi iyonik polarizasyon belirler. Pozitif potansiyel
uygulandiginda tiikenim bolgesi gdzenegin genis girisinde olusur. Parcacigin iizerinde biriken
karsit iyonlarin kondaktif sinyal olusturabilmesi i¢in tiikenimin gozenegin en dar kisminda
olusmasi1 gerekir. Genis gozenek girisinde pargaci@in tasidigr karsit iyonlar, akimin
zenginlestirmesi igin yetersiz kalacaklardir. Pozitif potansiyel altinda pozitif basincin
yonlendirdigi pargacik, genis gézenekteki tiikkenim bodlgesinden tip tarafinda olusan birikim
bolgesine, negatif basing altinda ise tipteki birikim bolgesinden genis gdzenek girisindeki
tiilkenim bolgesine hareket eder ve her iki durumda da sadece rezistif sinyal olusur. (Bu
boliimde anlatilanlar 4.Validasyonlar boliimiinde sinyal grafikleriyle detayli olarak

gosterilecektir.)
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Bifazik sinyal olusumuna pargacigl yonlendirerek katki saglayan basing, yiiksek degerlere
ciktiginda bifazikligi ortadan kaldiracak etki yapar [12]. Yiiksek basing ECT de dengeli bir
iyon dagilimi olusumunu engelleyecek ¢ozelti akisina sebep olur. Basingla birlikte hizlanan
pargacikla, dagilimlar1 parcaciga gore yavas kalan iyonlar arasindaki iletkenlik azalir ve
kondaktif sinyal kaybolur. Gézenekten gecen parcacigin lirettigi rezistif sinyalin de genisligi

gecis hizindan dolay kisalir.

Gozenek boyunca uygulanan basinca bagli olarak iyon dagiliminda, ¢ozelti akisindaki artistan
kaynaklanan diizensizlik ile beraber baslangi¢c akiminda akiminin artmasi beklenir [20].
Parcacik tasinimini saglayan akiskanin hizinin artisi ile daha fazla pargacik gecisi gerceklesir,
direng sinyallerinin frekansi artarken, boylar1 kisalir. Basing, pargacik tasinimini arttirirken

algilama siiresini azaltir.

Asimetrik nanogozeneklerin bir karakteristigi olan ve iyon akiminin omiklikten uzaklasmasi
olarak tamimlayabileceg§imiz rektifikasyon davranist ve ayni degerli, karsit isaretli
potansiyeldeki akim degerlerinin orant olan RF degeri, basing etkisi altinda incelendiginde
elde edilen yanitin biiyiik oranda gozenek girisi boyutuna bagimli oldugu goriiliir [16]. Biiyiik
capli gézeneklere basing uygulandiginda (on) RF’de azalma, basincin olmadigi durumda (off)
ise artig gozlenmektedir. Kiiciik ¢apli gézeneklerde basing uygulamasina bagli RF degerine
bakildiginda, basing varliginin gézenegin rektifikasyon davranigini etkilemedigi dikkat ¢eker.
Basincin gozenek capina gore farkli rektifikasyon davraniglarina sebebiyet vermesi, akisg
miktarmin goézenek girisinin ¢evresindeki iyon dagilimlar1 iizerinde olusturdugu etki
incelendiginde anlagilabilir. Hacimsel akis oraninin gézenek yaricapinin tigiincii kuvveti ile
orantilt oldugu goz Oniine alindiginda, biiyiikk gézenegin ¢evresinde biiyiik bir hiz degisimi

meydana getiren basing, kii¢iik gozenekte neredeyse ithmal edilebilir bir etki olusturur.

Iyon rektifikasyonunda basmcin yonii de biiyiikliigii kadar etkilidir. Basing negatif yonde
uygulandiginda akimda omik davranisa neden olur ve RF’de azalma goriiliir. Pozitif basing
ise negatif basinca nispetle rektifikasyonu azaltmada daha az etkilidir. Gozenek iletkenligini
neredeyse yok edecek sekilde iyon dagilimina sebebiyet vermesi, basincin rektifikasyon
davranisinda baskin rol oynamasini saglar. Bu etki, biiyiik ¢apli gbzeneklerde gozle goriiliir

diizeydeyken kii¢lik ¢capl gozenekler i¢in ihmal edilebilir seviyededir.
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3.3.5 Sinyal olusumunun nanogozenek ve parcacik yiizey yiiklerine bagimhihg:

Gozenek ve parcacik yilizey yiikleri hem sinyal dalga sekillerinin olusumunda, hem de
gbozenekte elektrostatik etkilesim igerisindeki iyonik yiiklerin davraniglarinda belirleyici rol

oynarlar.

Direng sinyallerinin seklini etkileyen en etkin parametreler parcacik ve gozenek yiizey
ylkiidiir. Akimdaki artis1 gosteren kondaktif sinyallerin olusumunda, goézenegin ylizey
yiikiinden ziyade parcacigin yiikiiniin etkili oldugu Menestrina’nin [23] deney sonuglarinda

gosterilmistir.

Parcacik varliginda elde edilen sinyal sekilleri, pargacik yilizey ylikiiniin akimda birbirine
baskin ¢ikmaya calisan iki durum meydana getirmesinden kaynaklanir [10,12]. Yiikld
parcacik etrafinda toplanan karsit iyonlarin parcacikla birlikte gozenege girmesi akimda artisa
sebep olurken parcaci@in mekanik olarak iyonik akimi engellemesiyle de akimda diisiis
meydana gelir. ECT’nin pargacigi ¢evreledigi varsayildiginda [15], pargacigin ylizey
yiikiindeki artistan dolay1 ECT’de toplanan karsit iyon yogunluguyla beraber, konsantrasyon
polarizasyonuna bagh olarak kondaktif sinyal lireten mekanizmada da artis goriiliir. Bir bagka
deyisle, kondaktif sinyal olusumu gozenekten gecen parcacigin etrafinda toplanan karsit iyon
miktar1 ile orantili oldugundan parcacigin yiizey yiikii arttikca kondaktif sinyalde de artig
beklenir. Parcacik ylizey yiikiine bagl olarak ECT’de biriken fazla yiik miktarindan dolay1
iyon sayisi da artacagindan parcacik ylizey yiikii ile ECT’ deki herhangi bir noktadaki yiik

yogunlugu arasinda dogru orant1 vardir denilebilir.

Bifazik sinyal olusumunda parcacik yilizey yiikii etkili olurken konik geometrili gdzeneklere
0zgli rektifikasyon davraniginda elde edilen sinyal seklinde belirleyici faktor gozenegin yiizey
yikiidiir. Gozenek yiizey yiikiiniin rektifikasyona etkisi, gozenek pH’1 degistirilerek ve yiizeye
DNA modifiye edilerek yapilan ¢calismalarla [13] gosterilmistir.

Yiizey yiiklerinin yiiksek segicilik gosterdigi ya da reddetme egiliminde oldugu pozitif ve
negatif yiiklerin dagilimina gore gdzenekte potansiyele bagli iyon birikim/tiikenim bolgeleri
olusur. Gozenegin yiizey ylkiiniin negatif oldugunu kabul edersek, gozenek katyonlar i¢in
secici, anyonlar i¢in reddedici davranig sergiler. Bunun sonucunda negatif potansiyelde iyon
birikimi, pozitif potansiyelde iyon tilkenimi olusur ve bu sekilde gozenegin yiik etkisi ile

rektifikasyon meydana gelmis olur.
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Konik geometrili nanogézeneklerin nanopartikiil gecisinde trettikleri bifazik sinyaller
incelendiginde, sinyal dalga sekillerinin yukli parcacik ile gbézenek yiizeyi arasindaki
elektrostatik etkilesimi yansittigi goriiliir [12]. Negatif yikli nanogézenege Sekil 3’te
goriildiigii gibi taban girisi tarafindaki elektrottan negatif potansiyel uygulandiginda gézenek
icerisinde iyon artisi meydana gelir. Yiikli parcacik dis ¢ozeltiden gozenek girisine
geldiginde her iki yiizey yiikiinlin etkisiyle gdzenekteki yiik ve iletkenlik artisindan dolayi
iyonik akimda artis gozlenir (kondaktif sinyal). Parcacik gozenek icerisinde ilerledik¢e yiik
dagilimi da degisir. Uygulanan potansiyelle birlikte iyon birikiminde meydana gelen artis,
hacim dislama etkisini baskin duruma gegirir (rezistif sinyal). Par¢acik gozenekte ilerlemeye
devam ettik¢e hacim dislama etkisi ve yiizey yiiklerinden kaynaklanan iyonik etkilesim azalir

ve akim baglangi¢ miktarina geri doner.

Sinyal sekillerinin yiizey yliklerine bagimlilig1 incelendiginde, gbzenek ylizey yiikii gézenek
icerisindeki iyon birikiminden sorumlu oldugundan, negatif yiizey yiikii arttik¢a baslangig
akiminda da artis gozlenir. Buradan rektifikasyonda gézenek yiizey yiikiiniin belirleyici unsur
oldugunu anliyoruz. Ancak goézenek yiikiliniin bifazik akim davranisinda onemli bir etkisi
yoktur. Parcacik, gézenege girdiginde elektrostatik etkilesimle gozenekteki yiik dagilimini
degistirdiginden, bifazik sinyallerin dalga seklini etkileyen mekanizmanin parcacik yiikiinden

kaynaklandig1 goriiliir.

Pargacik yiizeyinde islem yapildiginda, yiiklii par¢acigin hassas bir sekilde 6l¢iimii i¢in etkin
parametrelerin iyon konsantrasyon yogunlugu ve potansiyelin polaritesi olacagini
ongorebiliriz. Yiizey yiiklerine bagl olarak olusan sinyaller konsantrasyon yogunlugunun
etkisiyle sekillenir. Bu durumda bifazik ve kondaktif olusan sinyal dalga sekilleri 6nemli olur.
Bifazik sinyallerde goriilen artis yonilindeki kondaktif sinyaller iyonik tiikenimin meydana
geldigi algilama bélgesinden gegen parcacigin yiizey ylikiine bagl olarak tagidig: karsit yiiklii
iyonlarin meydana getirdigi iyonik zenginlesmeden kaynaklanir. Yogun konsantrasyonda bu
karsit yiikler iyonik zenginlestirme yapamayacaklarindan elde edilen sinyal pargacigin
yiikiinden degil boyutundan kaynaklanan rezistif seklinde olur. Konsantrasyon yogunlugunun
az oldugu bir ortamda parcacigin yiizey yiiklerinin etkisiyle lizerinde tasidig karsit yiikler
etkin hale geger ve kondaktif sinyal olusmasiyla parcacik yiikii hakkinda bilgi edinilebilir.
Uygulanan potansiyelin Sekil 3’te gosterilen sekilde uygulandigimi varsayarsak pozitif
potansiyel tiikenim bdlgesini gézenegin taban girisinde olusturacaktir. Birikim bdlgesi ug
tarafinda olusan goézenekten gecen parcacik burada karsilastigi iyonik birikimden dolay1

yogun konsantrasyonlu ortamdaki gibi kondaktif sinyal {iretemez ve boyuta bagli olarak
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rezistif sinyal Olciiliir. Negatif potansiyel uygulandiginda ise gozenegin ug¢ kismi tiikenim
tarafi olur, buradan gegen pargacigin yiikiinden kaynakli tasidigi karsit yiikler kondaktif sinyal

tiretir ve bu sekilde de parcacik yiikiine bagli analiz yapilabilir.

Parcacik ile gozenek duvarinin etkilesimi parcacigin gdzenekten gecis stliresini uzatacaktir [9].
Bu 6nerme ADSA modeli ile yapilan calismalarla da [6,19] tutarlilik gosterir. Pargacigin
gozenek yiizey yikleriyle etkilesimi ile elektroforetik ve elektroozmotik hareketliliginin
kombinasyonu, pargaciga etki eden elektroforetik kuvvetleri olusturur. Elektroforetik
kuvvetlerle akiskan kuvvetleri de parcacigin hiz bilesenlerini meydana getirir. Gozenek
genisledik¢e hizi artan akiskanin parcacik lizerinde olusturdugu kuvvet etkileri de artar.
Pargacik ve gozenek yiizeyi arasindaki mesafenin artmasiyla elektrostatik etkilesim azalir. Bu
durum pargacigin gozenekte tutulma siiresini kisaltir, elde edilen sinyalin boyu ve parcacigin
algilanma siiresini belirten sinyal genisligi de azalmis olur. Pargacigin gecis eksenine dayali
olarak olusturdugu sinyallere bakildiginda ise [6] elektrik alan gozenek yiizeyine yakin
bolgede daha fazla oldugundan gozenek genisledik¢e pargacigin yoriingesi merkezden
gozenek yiizeyine dogru kayar. Elektrostatik etkilesimin kuvvetli oldugu ylizeyde daha yavas
hareket edeceginden burada daha fazla tutulur ve hem sinyalin boyutu hem de pargacigin
gecis siiresi artar. Gozenek boyutu kiigiildiikce parcacik yoriingesi merkez eksenden gegme
egilimi gosterir, merkezdeki elektrik alan daha diizgiin oldugundan bu yoriingeden gecen

parcacigin sinyali nispeten daha kii¢iik olur.

Bifazik sinyallerde kondaktivite olusumunu aciklayan parcacigin ylizey yiki, kapasitif
modelde de [11] benzer durum olusturur. Pargacik, kendisiyle beraber etrafinda biriken karsit
iyonlar1 da gbdzenegin igerisine siiriikler ve gozenekte biriken yiik miktarinda artis meydana
gelir. Sinyal yiik birikimine bagli oldugundan kapasitif modelde sinyal artis1 gozlenir. Ancak
gbzenegin alabilecegi yiik kapasitesi doldugunda sinyal artistan sabit duruma gecer yani belli

bir degerden sonra parcacik yiikiindeki artis sinyal artirimi olusturmaz.
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4. VALIDASYONLAR

Modellemedeki amag, teorik veya gergek bir sistemin degisik kosullar altindaki davranislarini
anlamak, farkli stratejileri degerlendirmek ve bu amacla gelistirilen bilgisayar modeli
tizerinde denemeler yaparak gergek sistemin karakteristiginin izlenmesidir. Bu g¢alismada
yapilan modellemelerde de yiizey yiikleri, gézenek ve pargacik boyutlari, potansiyel, basing,
konsantrasyon parametrelerindeki degisiklerle nanogozenekten elde edilen sinyallerde
farkliliga sebep olan mekanizmaya agiklik getirilmeye ¢alisilmistir. Bu tezi olusturmak i¢in
inceledigimiz calismalarda, deneylerden elde edilen sinyallerin niceliksel tutarliliginin
belirlenebilmesi i¢in simiilasyonlarla dadesteklendigini gordiik. Kendi modellemelerimize
gecmeden Once, daha dnce yapilan ¢alisma sonuglarinin saglamasini yaparak bu makalelerde
elde edilen verilerle tutarhiligimizi gérdiik. Once verilen grafikler, saglamasini yapmak igin
kullandigimiz deney verilerinin simiilasyon sonuclarini, sonraki grafikler de bizim elde

ettigimiz sonuglar1 gostermektedir.
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Sekil 8. Potansiyel Polarizasyonuna Gore Sinyal Olusumu i¢in Deney Sonuglari [12]



Sekil 8°de [12] yiizey yiikii -0.015C/m? olan 160nm yaricapindaki parcacigin, u¢ yaricapt
215nm olan nanogézenekten gegisi sirasinda olusan sinyal sekillerinin potansiyele bagimliligi
gosterilmektedir. Uygulanan potansiyel -0.1V ile -1V araligindadir. Béliim 3.3.3’de de
belirttigimiz gibi parg¢acigin gozenekten gecisi sirasinda, voltaj negatif yonde arttikca
baslangi¢ akimi artar, rezistif sinyal bifazik goriinlime kayar, voltaj degeri ¢ok biliyiik
oldugunda da diren¢ sinyali hemen hemen kaybolur ve sadece kondaktif sinyal goriiliir.
Buradan anlagilacagi gibi gozenekte biriken iyon miktar1 potansiyelin yonii ve biiyiikliigiine
bliylik oranda baglidir. Negatif isaretli potansiyel arttikca negatif yiiklii gézenege daha fazla
iyon taginir. Potansiyel artisi ile parcacigin yiizey yiikleri de daha etkin hale gelir, gézenekteki
iyon artis1 hacim dislama etkisine baskin ¢ikar ve kondaktif sinyal olusur. Potansiyel esik
degerindeki biiyiiklige ¢iktiginda hacim dislama etkisi kaybolur, fazla miktardaki iyon

birikiminden dolay1 kondaktif sinyal goriiliir.
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Sekil 8.a. -0.1V’da Konik G6zenekten Parcacik Gegis Sinyali
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Sekil 8.d. -1V’da Konik Gozenekten Pargacik Gegis Sinyali

Sekil 9°da [12] gozenek ve pargacik yiizey yiiklerinin akim sinyalleri

gosterilmistir.
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Sekil 9. Nanogdzenek ve Pargacik Yiizey Yiiklerine

Bagli Sinyal Olusumu i¢in Simiilasyon Verisi [12]
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Konik Nanogozenekten Pargacik SCD Degisimine Gore Gegis Sinyali
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Sekil 9.a. Pargacik Yiizey Yiikii Degisimine Gore Gozenekten Gegis Sinyali

Sekil 9.a.’da -0.4V potansiyel altinda gbzenegin yiizey yiikii -0.005C/m”>’de sabit tutulup
pargacigin yiizey yikii 0.01C/m” ile -0.025C/m’ arahgmnda degistirilmistir. Sekilde de
gortldiigii gibi parcacigin ylizey yikiindeki degisim baslangic akimini etkilemez. Ancak
sinyal sekillerinin olusumu parcacik yiikiine baghdir. Gdézenek yilizeyi ve uygulanan
potansiyel negatif oldugunda, pozitif yiiklii ve notr pargacikla elektrostatik etkilesime gecen
karsit yiikler, gbzenek yiizeyi tarafindan reddedileceginden hacim dislama etkisi iyonik artisa
baskin gelir ve akimda diisiis okunur. Pargacik yiikii negatif yonde arttik¢a {izerinde biriken
karsit yiiklerle gdzenek iletkenligini arttirarak bifazik sinyal olusturur. Negatif pargacik yiikii
cok arttiginda gézenek girisindeki iyon birikimi daha da baskin hale gelerek direng sinyalini
ortadan kaldirir ve akimda biiyiik oranda sadece artis gézlenir (kondaktif sinyal).
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Sekil 9.b.G6zenegin Yiizey Yiikii Degisimine Gore Gozenekten Gegis Sinyali
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Sekil 9.b.’de ise -0.4V potansiyel uygulanan gozenegin yiizey yiiki 0.005 C/m”"2 ile -
0.015C/m* araliginda degistirilirken pargacik yiikii -0.015C/m*’de sabit tutularak Slgiim
yapilmistir. Gozenek igerisindeki iyon birikim/tiikkeniminde en dénemli parametrelerden biri
gozenek ylizey yiikidiir. Grafikte goriildiigii gibi yiik negatif yonde arttikca, gozenekte
biriken iyon miktar1 arttifindan, baslangi¢c akimlarinda da artis olmustur. Parcacik yiikii de
gozenek iletkenligini etkileyecek degerde sabit tutuldugundan, gézenegin yiikii arttik¢a hacim
dislama etkisi ile iyon birikim etkisi rekabet haline geger ve sinyal bifazige doniisiir. Ancak
kondaktif sinyal parcacik yiikiine bagl oldugundan rezistif sinyalin yok olup sadece kondaktif
sinyalin goriilmesi i¢in parcacik yiikiiniin de arttirilmasi gerekir. Ayrica pozitif yukli
gozenekte iyon tiikenimi olustugundan sekilde de goriildiigii gibi akim azalir sadece rezistif

sinyal olusur, bu da rektifikasyon olusumunda gozenek yiikiiniin etkinligini gosterir.

Sekil 10°da [15] de verilen sinyal sekillerinin hem basincin hem de potansiyelin polaritelerine
ve gozenek girislerinin konumlarina bagliligi analiz edilmistir. Uygulanan potansiyele bagl
olarak gbzenek girislerinde olusan birikim/tiikenim bolgelerinden basincin polaritesine gore

yoOnlenen pargacik sinyali sekillendirir.
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Sekil 10. Potansiyel ve Basing Polaritelerine Bagli Sinyal Olusumu i¢in Deney Verisi
[15]
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Sekil 10.a. Pozitif Basing ve Pozitif Potansiyel Altinda Pargacigin Gozenekten Gegis Sinyali

Sekil 10.a.’da pozitif voltaj altinda pozitif basing uygulanmis ve sadece rezistif sinyal
okunmustur. Onceki bdliimlerde belirttigimiz gibi pozitif potansiyelin oldugu bolge tiikkenim
bolgesidir. Tiikenim bolgesi gdzenegin genis capli girisinde olustugundan kondaktif sinyal
elde edilemez. Kondaktif sinyalin olusabilme sartlarindan birisi de tiikenim bdlgesinin
gbzenegin en dar kisminda olugmasidir. Birikim bdlgesi parcacigin algilanma bodlgesi olan
gbzenegin u¢ kisminda olusmustur. Iyonik yiik yogunlugunun bulundugu ug¢ bélgesinden
gecen pargacik tizerindeki karsit yiiklerle iyonik artis meydana getiremeyecegi i¢in hacim

dislama etkisi baskin duruma ge¢mis ve sadece rezisitf sinyal goriilmiistiir.

(+)Basing ve (-)Voltaj Altinda Gozenekten Parcacik Gegisi 2
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Sekil 10.b. Pozitif Basing ve Negatif Potansiyel Altinda Parcacigin Gozenekten Gegis
Sinyali
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Sekil 10.b’de negatif potansiyel uygulanan gozenekte tilkenim bolgesi kiiciik ¢capli gozenek
girisinde, birikim bolgesi de genis capli gozenek girisinde olusmustur. Pargacik iyonik
tikenimin olustugu algilanma bolgesi olan gozenegin u¢ kismindan gegerken oncelikle
izerindeki karsit yiiklii iyonlarla iyonik zenginlesmeye sebep olur. Akimda bir miktar artig
meydana gelir ve kondaktif sinyal olusur. Daha sonra tam tipten gectigi sirada iyonik akimi
engellediginden hacim dislama etkisi baskin hale geger, rezistif sinyal olusturur. Bu sekilde

once iyonik artis ve ardindan azalisin meydana gelmesiyle bifazik davranis ortaya cikar.

(-)Basing ve (+)Voltaj Altinda Gozenekten Pargacik Gegisi
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Parcacigin Konumu

Sekil 10.c. Negatif Basing ve Pozitif Potansiyel Altinda Pargacigin Gozenekten Gegis
Sinyali

Sekil 10.c.’de Sekil 10.a’daki gibi pozitif potansiyel uygulanmistir. U¢ kisminda birikim
bolgesi, taban girisinde tiilkenim bolgesi olusan gozenekte negatif basing etkisiyle hareket
eden parcacik tiikkenim bolgesinden birikim bolgesine dogru harekete gecmistir. Basincin
polaritesinin degismesinin Sekil 10.a.’dakinden farkli bir durum olusturmadigini goriiyoruz.
Bu bize sinyal sekillerinin potansiyelin isaretine bagli olarak birikim tlikenim bdlgelerinin

gozenegin hangi girisinde olustuguna bagli oldugunu gdésteriyor.
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(-)Basing ve (-)Voltaj Altinda Gozenekten Pargacik Gegisi o

-5.95F 1
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36 38 40 42 44
Parcacigin Konumu

Sekil 10.d. Negatif Basing ve Negatif Potansiyel Altinda Pargacigin Gozenekten  Gegis
Sinyali

Sekil 10.d.’de hem basing hem potansiyel negatif polariteye sahiptir. Birikim bdlgesi genis,
tiilkenim bolgesi kiigiik girisinde olusan gozenekten negatif basing altinda hareket eden
parcacik bifazik sinyal olusturur. Birikim bdlgesinden harekete gegcen pargacik iyonik
tilkenimin olustugu algilanma boélgesinden gegerken Once rezistif, daha sonra iyonik artigin
devreye girmesiyle kondaktif sinyal olusturmustur. Sekil 10.b.’deki sinyalle ayni gorsel
olugsmus gibi goriinse de basincin yonii farkli oldugu i¢in pargacigin gecis yoniine dikkat

edildiginde sinyallerdeki farklilik goriiliir.
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5. SINYAL DUYARLILIGI

5.1 Konik, Tek-Tip Cift-Konik ve Cift-Tip Cift-Konik Gozenek

Geometrilerinde Rektifikasyon Olusumunun Kiyaslanmasi

Rektifikasyon konik nanogézeneklerde gozlemlenen akimin diyot benzeri davranmasi
durumudur. Gozenek ylizey yiikii ile potansiyele ayni polarlama yapildiginda sistem iletken
durumuna geger ve iyonik akimda artis olur. Gézenek yiizey yiikiine zit polaritede potansiyel
uygulandiginda ise sistem yalitkan gibi davranir, iyonik tasinim yani akim azalir. Birinci
durumda karsit iyonlar yiizey yiikleri ve elektrot tarafindan gozenek igerisine ¢ekilerek iyonik
akim artis1 meydana getirir, ikinci durumda ise zit polariteli potansiyel uygulanmasindan
dolay1 iyonlar gdzenegin yiizey yiikleri tarafindan reddedilir, dolayisiyla elektrot iyonlari

cekemez ve gozenekte iyonik taginim azalir, bu sekilde rektifikasyon gerceklesmis olur.

Calismamizin  bu bolimiinde nanogozeneklerdeki rektifikasyon davranigina gdézenek
geometrisinin etkisi incelenmistir. fyonik konsantrasyonun 100mM oldugu ortamda tip capi
3nm, uzunluk-kalinhk-genislik 6l¢iileri 12pum, yiizey yiikii -0.008C/m? olan konik, tek-tip ¢ift-
konik ve cift-tip c¢ift-konik olmak flzere ili¢ farkli geometrili nanogézenek igin yapilan
simiilasyonlarda +/-1V potansiyel fark aralifinda elde edilen rektifikasyon davranislar

gosterilmistir.

Konik geometrinin ¢iftli ve tekli varyasyonlariyla karsilagtirma yapildiginda konik gézenekte
rektifikasyon gorilirken ftek-tip cift-konik geometrili ve c¢ifi-tip ¢ift-konik geometrili
gozeneklerde akim sinyali artan/azalan hemen hemen simetrik sekilde olusmustur ve
rektifikasyon belirsizdir.  Cift-konik nanogozeneklerle yapilan deneysel c¢alismada
rektifikasyon, gozenek iletkenliginin sifirlandig1 bir bdlgenin olustugu sasirtici bir sonucla
birlikte gozlenmistir[13]. Bu tezde yapilan simiilasyonlarda secilen simiilasyon parametre

degerleri ile belirgin bir rektifikasyon gozlemlenmemistir.
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Sekil 11.a.’da konik geometrinin asimetrik yapisindan beklenildigi gibi belirgin bir
rektifikasyon olusumu gozlenmistir. Asimetrik yapinin etkisi, ECT nin ug¢ta kapladigi mesafe
gbzenek boyunca farklilagtigindan, iyonik akiskanin gdzenegin her yerinde yiizey yiikleri ile
ayni mesafede etkilesime gecememesi ile kendisini gdsterir. Boliim 3.1°de anlattigimiz gibi
potansiyel aralifinda akim degisimine bakildiginda gézenekte diyot benzeri davranis olusur.
Negatif yiikli gozenek ylizey yiiklerinin ve negatif potansiyel uygulanan -elektrotun
olusturdugu iyonik akim artar, potansiyel pozitif kutuba dondiiriildiigiinde yiizey yiiklerinin

iyonlar1 reddetmesiyle azalisa geger.

Konik nanogozenekte rektifikasyon olusumu o

T T T T T
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Potansiyel (V)

Akim (nA)

Sekil 11.a. Konik Nanogdzenekte Rektifikasyon Sinyali Olusumu

Sekil 11.b.’de tek-tip cift-konik ve Sekil 11.c.’de ¢ifi-tip ¢ift-konik gdzenek geometrileri ile
yapilan Ol¢limlerde sirasiyla 0.05nA ve 0.01nA’lik azalmalar ile goriilen rektifikasyonun daha
belirgin olmasi beklenebilirdi. Konik geometrili nanogozenekte RF degeri ~5 olarak
olusurken tek-tip ¢ift-konik geometrili gbzenekte ~1.15, ¢ifi-tip ¢ift konik gozenekte de ~1.02
olmustur. Kuvvetli bir akim dogrultmasi ortaya ¢ikmamasina ragmen bu geometrilerde de
asimetrik yapidaki nanogozeneklerin karakteristiginin sergilendigini gérmek agisindan dikkate

deger bir sonugtur.

37



Tek-Tip Cift-Konik Nanogdzenekte Rektifikasyon Olusumu )

L) L] )

Akim (nA)

-1 -0.5 0 0.5 1
Potansiyel (V)

Sekil 11.b. Tek-Tip Cift-Konik Nanogozenekte Rektifikasyon Sinyali Olusumu

Cift-Tip Cift-Konik Nanogozenekte Rektifikasyon Olusumu )
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Sekil 11.c. Cift-Tip Cift-Konik Nanogozenekte Rektifikasyon Sinyali Olusumu
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5.2 Konik, Tek-Tip Cift-Konik ve Cift-Tip Cift-Konik Nanogozenek

Geometrilerinde Parcacik Duyarhhigimmin Kiyaslanmasi

Nanogozenekler DNA sekanslama, protein analizi gibi parcacik algilama siireclerinde
kullanildiginda, pargacik duyarliligini etkileyen en onemli parametrelerden birisi gozenek
geometrisi  olur. Nanogézenegin  geometrisi  farklilastiginda, pargacik gdzenekten

gecirildiginde olusan sinyal sekilleri de gozenek geometrisine gore farklilagir.

Bu boliimde ayni parcacigin farkli geometrilere sahip iic farkli nanogézenekten gecisi
sirasinda  gdzeneklerin  pargaciga  gosterdikleri duyarliiklar  incelenmistir.  Iyonik
konsantrasyonun 10mM oldugu ortamda tip ¢apt 430nm, uzunluk-kalinlik-genislik olgtileri
20um ve yiizey yikii -0.005C/m”> olan konik, tek-tip cifi-konik ve ¢ifi-tip cift-konik
gdzeneklerden -0.4V potansiyel ve -4mmHg basing altinda 160nm yaricapli ve -0.015C/m’
ylizey yuklii pargacik gecirilerek elde edilen sinyaller gosterilmistir.

Konik nanogozenekten parcacik gegisi sinyali o
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Sekil 12.a. Konik Nanogozenekten Parcacik Gegis Sinyali Sekil Analizi

Sekil 12.a.’da konik geometrili gozenekten pargacik gecisi sirasinda olusan sinyal
simiilasyonlardan elde ettigimiz sonuglara gore bifazik olarak olusmustur. Negatif polariteli
potansiyeli gozenegin genis girisinden uyguladigimizdan birikim bdlgesi burada olusur.
Uygulanan negatif basing parcacigi yukaridan asagiya dogru yonlendirir. Tiikkenim bolgesinin
olustugu algilanma bolgesinden gegen pargacigin iizerindeki beraberinde getirdigi karsit yiikli
iyonlarla birlikte gectigi tiikenim bolgesinde meydana getirdigi iyonik zenginlesmeden dolay1
artis, daha sonra ugtan gecis aninda iyonik akisi engelleyeceginden hacim dislama etkisini

baskin hale getirdiginden dolay1 azalis goriilmiistiir.
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Tek-Tip Cift-Konik Nanogozenekten Pargacik Gegis Sinyali
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Sekil 12.b. Tek-Tip Cift-Konik Nanog6zenekten Parcacik Gegis Sinyali Sekil Analizi

Sekil 12.b.’de gbzenegin geometrisi konik gozenek ile aym Olclilerde tek-tip c¢ift-konik
seklinde simiile edilmistir. Elde ettigimiz sonuglarda sinyal sadece rezistif yani akimda
azalma olarak goriilmiistiir. Onceki boliimlerde belirttigimiz gibi bifazik sinyal olusumu,
tiikenim bolgesinin gdzenegin tip kisminda meydana gelmesine baghdir. Gozenegin tipi
kanalin i¢inde kaldigindan iyonik birikim ve tiikenimler gézenegin genis girislerinde olusur.
Bu gozenek geometrisinden elde ettigimiz sinyaller Bolim 4’te anlattifimiz pozitif
potansiyel-pozitif basing altinda Onerdigimiz agiklamalar ile uyumludur. Uygulanan
potansiyelle birlikte gdzenegin diger tarafina ge¢cmeye baslayan iyonlar gozenek igindeki
daralmadan dolay1 burada bir miktar birikim ve yigilma meydana getirirler. Parcacik tipten
gecerken tilkenim genis giriste olustugundan, burada iyon yogunlugu ile karsilasir ve
parcacigin ylizey yiikleri iyonik artis etkisi yapamaz, dolayisiyla bu geometriden elde

ettigimiz simiilasyon sonuglarinda kondaktif sinyal goriilmemistir.

Cift-Tip Cift-Konik Nanogdzenekten Parcacik Gegis Sinyali
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Sekil 12.c.Cift-Tip Cift-Konik Nanogozenekten Pargacik Gegis Sinyali Sekil Analizi
(Yukar1 Ug)

Sekil 12.c.’de model ¢ifi-tip ¢ift-konik geometri ile olusturulmustur. Bu geometride birikim ve
tiikkenim bolgelerinin her ikisi de kii¢lik capl acikliklarda olusur. Genis gdzenek girisi kanalin

icinde yer aldigindan buradaki iyon miktari titkenim bdlgesine oranla fazla, birikim bolgesine
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nispetle biraz daha az olacaktir. Kondaktif sinyalin olugsma sart1 olan tiikenimin tip kisminda
olugmasi1 bu geometride mevcuttur. Pargacik tiikenim bdlgesinden gecerken parcacikla birlikte
gozenege giren karsit iyonlarin meydana getirdigi iyonik zenginlesmeden dolayr simiilasyon
sonuglarindan elde ettigimiz sinyalde iyonik akimda ilk 6nce artig gortilmiistiir. Daha sonra
tam ugtan gectigi anda iyonik akisi engelleyeceginden hacim diglama etkisinin baskin duruma
gecmesiyle akimda azalma goriilmiistiir. Elde ettigimiz simiilasyon sonucuna gore sinyalde
once artis daha sonra pargacigin gegisiyle baskin hale gelen hacim dislama etkisinden dolay1

azalis olugmasiyla bifazik sinyal goriilmustiir.

Cift-tip cift-konik gozenekte olusan sinyaller diger iki geometriden farkli olarak sinyalin elde
edildigi parcacik konumuna gore degisiklik gosterir. Sekil 12.c.’deki sinyal, parcacik
gbzenegin tiikenim bolgesindeki tipten gegisi aninda alindigindan bifazik seklinde olusmustur.
Sekil 12.d.’de ise pargacik gbozenekte birikimin gerceklestigi ucta konumlandigindan elde
edilen sinyaller rezistif olur. Ayn1 oryantasyon ile hareket ettirilen pargcacik bu defa birikim
bolgesinden ¢ikis yaptigindan iyonik yogunluktan dolay1 olusan direng akimda diisiise sebep

olmustur ve elde ettigimiz sonuglarda sadece rezistif sinyal gorilmiistiir.

Cift-Tip Cift-Konik Nanogozenekten Pargacik Gegisi Sinyalia
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Sekil 12.d. Cift-Tip Cift-Konik Nanog6zenekten Parcacik Gegis Sinyali Sekil Analizi (Asagi
Ug)

Parcacigin olusturdugu sinyal tipten gegisi aninda olusturdugu akim degisimine baglidir.
Konik ve tek-tip ¢ift-konik gézenek geometrilerinde birer tip bulunur. Bu uglarda (ayni isaret
ve degerde uygulanan potansiyel icin) tiikkenim/birikimin  olustugu  bolgeler
degismeyeceginden parcacigin ugtan gegisi sirasinda meydana gelen akim davranisinda da bir
degisiklik meydana gelmez. Bifazik sinyal olusumu tiikenim bdlgesinin tipte olugmasina
baghdir. Negatif potansiyel altinda degerlendirildiginde her iki gozenek girisinin ugtan
olugsmas1 ve farkli iyonik polarizasyona sahip olmasi ¢ift-tip ¢ift-konik gézenek geometrisinde

pargacigin konumuna gore farkli sinyal dalga sekilleri elde etmemizi saglamstir.
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Ug farkli geometrideki sinyal olusumlar1 degerlendirildiginde, potansiyelin geometrik
oryantasyona gore iyon polarizasyonu lizerindeki etkisinin en Onemli parametre oldugu
anlagilmaktadir. Elde ettigimiz sonuglar, potansiyele bagli olarak olusan iyonik birikim ve
tiikenimin gozenegin hangi bolgesinde olustugunun pargacigin yiizey ylikiinlin akim lizerinde

olusturacag etkiyi belirledigini gostermektedir.

5.3 Parcacik Boyutuna Gore Sinyal Olusumu

Parcacigin gozenekten gegisi ile olusan sinyal sekilleri, parcacigin goézenek icerisindeki iyon
dagilimma etkisine bagli olarak olusur. Burada en etkin parametreler boyutla beraber
parcacigin ve gozenegin yiizey yiikleridir. Yiklii pargaciklarin gézenek icerisindeki etkileri,
uygulanan voltaja baghilik gosterir. Bununla beraber parcacigin gézenek igerisindeki algi

bolgesine gore konumu da elde edilen sinyalin seklini etkiler.

Akim sinyalinin genligi ve periyodu parcacigin boyu ile orantilidir [6]. Parcacigin boyutu
gozenekten ¢ok kiiciik oldugunda 6lgiilen akim degisimi parcacigin tespiti i¢in ¢ok kii¢iik olur
ve parcacik gozenek tarafindan algilanamadan geger, bu sebeple, gbzenegin u¢ c¢api ile
pargacik boyutunun uyusmasi, algilama bolgesinde sinyalin biiyiikligiinii ve dalga seklini

etkileyen elektrostatik etkilesimlerin meydana gelebilmesi i¢in ¢ok onemlidir.

Pargacigin gozenekten gec¢is hizi ve siiresi nanogozenegin pargacik duyarliligini
etkileyebilecek bir parametredir. Basing ve potansiyel fark uygulanarak parcacik hizi kontrol
altina alindiginda sinyalin dalga boyu uzatilabilir ve boylece algilanma siiresi arttirilmig olur.

Ancak bu ¢aligmada sinyal analizleri pargaciklarin hizlarindan bagimsiz olarak ele alinmustur.

Sinyal analizi i¢in oncelikle farkli boyutlardaki pargaciklar i¢in farkli gozenek geometrilerinin
boyut analizi yapabilirligini, par¢acik algilama hassasiyetlerini ve duyarliliklarin1 6lgmek i¢in
MATHEMATICA™ programinda bulunan Random Choice fonksiyonu ile rastgele bir pargacik
siras1 elde ettik ve pargaciklarin bu sira ile gozenekten gectigini varsaydik. Comsol
Multiphysics™ programi 1ile i¢lerinden farkli boyutlarda pargacik gegisinin oldugu
varsayilarak simiile ettigimiz konik, tek-tip c¢ifi-konik ve c¢ift-tip c¢ift-konik geometrili
nanogozeneklerden akim sinyallerini elde ettik. Elde elde ettigimiz akim sinyallerini
MATLAB™ programinda okutarak gozeneklerin farkli boyutlardaki parcaciklari algilama

hassasiyet ve duyarhiliklarini 6lgtiik.
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Boyutlan sirasiyla Kiiglik-Orta-Biiyiik tanimlarina karsilik gelen 120nm-260nm-360nm ¢apli

3 tip parcaciki¢in gegis siralamasi su sekilde olusturulmustur:
[Orta-Biiyiik-Kiiciik-Biiyiik-Orta-Biiyiik-Orta-Orta-Biiyiik-Orta-Biiy iik-Bilyiik-Orta-
Kiiciik-Orta-Kiiciik-Kii¢iik-Kiiciik-Biiyiik-Orta-Orta-Biiyiik-Biiyiik-Biiyiik-Biiyiik-
Orta-Orta-Orta-Orta-Biiyiik]

58 Konik Gézenek Geometrisinde Parcacik Duvarlihici
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Sekil 13.a. Konik Gozenek Geometrisinde 120nm-260nm-360nm Capli Pargaciklarin

Algilanma Hassasiyeti
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Tek-Tip Cift-Konik Gézenek Geometrisinde Parcacik Algilama Hassaslyeti
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Sekil 13.b. Tek-Tip Cift-Konik Gozenek Geometrisinde 120nm-260nm-360nm Capli

Parcaciklarin Algilanma Hassasiyeti

Cift-Tip Cift-Konik Gdzenek Geometrisinde Parcacik Algilama Hassasiyeti
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Sekil 13.c.Cift-Tip Cift-Konik Gézenek Geometrisinde 120nm-260nm-360nm Caplt

Parcaciklarin Algilanma Hassasiyeti
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Tek-tip/Cift- Cift-tip/Cift-

N .
Mok ey, KONIK Konik Konik

120nm ~0.05nA ~0.1nA ~0.15nA

Fark ~0.15nA ~0.15nA

260nm ~0.2nA ~0.5nA ~0.3nA
Fark ~0.2nA ~0.85nA
360nm  ~0.4nA 1.5nA ~1.15nA

Tablo I. Konik, Tek-Tip Cift-Konik ve Cift-Tip Cift-Konik Geometrili ~ Gozeneklerden
120nm-260nm-360nm Capl1 Parcacik Gegislerinde Elde Edilen Akim Sinyal Farklar1

Sekil 13.a., Sekil 13.b.ve Sekil 13.c.’deki sinyallerde farkli geometrilerdeki ii¢
nanogozenegin de farkli boyutlardaki manoparcaciklar icin net bir sekilde boyut analizi
yapabildigi goriilmiistiir. Akim sinyallerine kondaktif ve rezistif toplaminda bakildiginda
konik gdzenek 120nm ¢apli pargaciktan ~0.05nA, 260nm capli pargaciktan ~0.2nA ve 360nm
capl pargaciktan ~0.4nA’lik akim farklari olusturmustur. Tek-tip c¢ift-konik gbzenekte bu
farklar 120nm ¢apli kiigiik pargacik i¢in ~0.1nA, 260nm c¢apli orta pargacik i¢in ~0.5nA ve
360nm c¢apl biiylik parcacik i¢in ~1.5nA’dir. Cift-tip ¢ift-konik nanogozenekte ise kiigik
parcacik icin ~0.15nA, orta pargacik i¢in ~0.3nA, biiylik parcacik i¢cin ~1.15nA’lik direng
sinyal farklar1 Ol¢iilmiistiir. Bu verilerden yola ¢ikarak en iyi hassasiyetin tek-tip ¢ift-konik
nanogézenek geometrisinden elde edilebilecegini sdyleyebiliriz. Gozenegin ortasinda yer alan
algilama bolgesinde, tiikenim bolgesinden birikim bolgesine dogru hareket eden iyonik
akistan kaynakli bir iyonik yogunluk olusacaktir. Diger taraftan, asimetrik geometriden dolay1
tip bolgesinde ECT’nin daha etkin olmasi, birikim bolgesinde meydana gelen iyon
fazlaligiyla elektrostatik etkilesimi arttirir. Tipin her iki girisinde mevcut bulunan iyonik
yogunluk, parcacikla birlikte gelen karsit yiiklerle daha da artar, bu da sinyalin pargacik

tespitinde daha kuvvetli olmasin1 saglar.

Cift-tip cift-konik gdzenegin daha zayif sinyal iiretmesi, gdzenegin genis girisinin, gézenegin
ic kisminda yer almasindan kaynaklanabilir. Bu geometride tilkenim ve birikim bolgeleri
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tiplerde meydana gelir. Gozenegin i¢ kisminda bulunan genis capli bolgede, genis captan
dolay1 iyonik dagilimin daha seyreltik, dolayisiyla elektrostatik etkilesimin diisiik olmasi
beklenir. Katyonlar yiizeyde toplanma egilimi gosterirken anyonlar ylizey yiikleri tarafindan
itilecektir. Parcacik bu bdlgeden gecerken iizerindeki fazla yiikleri anyonlarla etkilesime
gecmelerinden dolayr burada birakabilir. Dolayisiyla, birikim bolgesine gegerken iizerinde
daha az karsit ylik bulunur. Diger geometriye nispetle ge¢is aninda daha az iyon bulunmasi
daha diisiik sinyal olusumuna sebep olmus olabilir. Yine de her iki ¢ift-konik geometrili
gozeneklerin konik geometriliye gore daha iyi sinyal Urettikleri agiktir. Bu da sinyali
algiladigimiz tipin konik gozenekte iyonik tilkenimin oldugu, diger geometrilerde ise iyonik

birikimin olustugu bolge olmasindan olabilir.

5.3.1 Ayn1 boyuttaki parcaciklarin gecis sinyal belirginliklerine gore uygun geometrinin

belirlenmesi

Farkli geometrili nanogozeneklerin pargacik algilama hassasiyetlerini tespit etmek amaciyla
her {i¢ nanogézenekten de 120nm capindaki nanopar¢aciklarin gectigi varsayilarak 6l¢lim
yapilmistir. Ortam parametreleri; gézenegin tip capr 430nm, genis gézenek girisinin ¢api
7.27um, uzunluk-kalinlik-genislik olgtileri 20um, uygulanan potansiyel fark-0.4V, basing -
4mmHg, gozenek yiizey yiikii -0.005C/m? ve parcacik yiizey yiikii -0.015C/m?°dir.

Konik Gbzenek Geometrisinde Pargacik Algilama Hassasiyeti
T T L T T

-6.085

Sekil 14.a. Konik Gézenek Geometrisinde 120nm Capli Pargacigin Algilanma

Hassasiyeti
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Tek Tip Cift Konik Gézenek Geometrisinde Parcacik Algilama Hassasiyeti
L) L) L L) L)

-6.67
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Sekil 14.b. Tek-Tip Cift-Konik Gézenek Geometrisinde 120nm Capli Parcaciin Algilanma
Hassasiyeti
Cift Tip Gift Konlk Gézenek Geometrisinde Pargacik Algilama Hassasiyetl
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Sekil 14.c. Cift-Tip Cift-Konik Gézenek Geometrisinde 120nm Capli Pargacigin Algilanma

Hassasiyeti
"‘%e%""% Konik Tek-tip/Cift-  Cift-tip/Cift-
By gy 2ttt Konik Konik
120nm ~0.04nA ~0.03nA ~8nA

Tablo II. Konik, Tek-Tip Cift-Konik ve Cift-Tip Cift-Konik Geometrili Gozeneklerden
120nm Capli Parcacik Gegislerinde Elde Edilen Akim Sinyal Farklari
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Gozenek geometrilerinin parcacik gegisine gosterdikleri hassasiyetin anlasilmasi igin
yaptigimiz dlgiimlerde Sekil 14.a., Sekil 14.b. ve Sekil 14.c. incelendiginde goriilecektir ki en
iyl hassasiyeti ~8nA’lik akim farkiyla cifi-tip c¢ift-konik geometrili gdzenek gostermistir.
~0.03nA’lik direng sinyali ile en zayif hassasiyet tek-tip ¢ift-konik geometrili gozenekte
goriiliirken, konik geometrili gozenegin hassasiyeti ~0.04nA’lik direng olusturmustur. Cift-¢ift
¢ift-konik  gozenegin olusturdugu akim farkindaki biiyiikliik kondaktif sinyalden
kaynaklaniyor gibi goriilse de sadece rezistif sinyale bakildiginda da ~0.2nA’lik direng sinyali
ile diger iki geometriden daha iyi hassasiyet gosterdigi goriiliir. Boéliim 5.3’te farkli
boyutlardaki pargaciklar i¢in yaptigimiz sinyal analizinde en belirgin direng sinyallerini zek-
tip ¢ift-konik gdzenekten elde etmemize ragmen c¢ifi-¢ift ¢ift-konik gdozenegin kiiciik parcacik
icin daha iyi sinyal trettigini gordiik. Sadece kiiglik pargacikla hassasiyet dl¢climii yaptigimiz
bu boliimde elde ettigimiz simiilasyon sonuglar1 bir 6nceki boliimle uyumlu olarak ¢if-tip
¢cift-konik geometrinin kiiglik parcacik gecisi icin daha hassas oldugunu gosteriyor. Konik ve
tek-tip ¢ift-konik gdzeneklerden elde ettigimiz sinyallere baktigimizda baglangic akimlarinin
¢ift-tip ¢ift-konik gbdzenege gore daha yiiksek oldugunu goériiyoruz. Tek-tip c¢ift-konik
gbzenegin her iki gbzenek girisin genis ¢apl olmasi tipteki iyonik yigilimi azaltarak iyonik
akist arttirmisg, bu da kiigiik pargacigin olusturacagi hacim dislanmasini etkisiz hale getirmis
olabilir. Daha iyi sinyal elde ettigimiz ¢ift-tip ¢ift-konikte daha diisiik olan baslangi¢ akimi
parcacik gecisini yavaslatmis olabilir. Her iki gézenek girisinin ugtan olustugu geometride
daha yavas gecen parcacigin gozenekten gecisi boyunca elektrostatik etkilesime daha fazla

maruz kalarak 6l¢im hassasiyetinin artmis olabilecegi diisiiniilebilir.

5.3.2 Yakin boyuttaki parcaciklarin gecis sinyallerine gore geometri duyarhhi@inin

belirlenmesi

Nanogézeneklerin parcacik analizi kullaniminda en iyi sinyali elde edebilmek i¢in uygun
geometrinin belirlenebilmesinde izledigimiz yol birbirine yakin boyutlardaki par¢aciklardan
alinan sinyallerin incelenmesidir. Gozenek simiilasyon parametreleri; gozenegin tip capi
430nm, genis girisinin ¢ap1 7.27um, uzunluk-kalinlik-genislik ol¢iileri 20um, uygulanan
potansiyel fark -0.4V, basing -4mmHg, gdzenek yiizey yiikii -0.005C/m? ve pargacik yiizey
yiikii -0.015C/m?°dir. Farkli gdzenek geometrilerine gore duyarhilik olgiimii i¢in 240nm-
260nm-280nm c¢aph parcacik grubu olusturulmustur. MATHEMATICA™ Random Choice
fonksiyonu ile rastgele olusturulan parcacigin gozeneklerden gegis siralamasi kullanilarak

Comsol Multiphysics™ programindan elde edilen sinyal degerleri MATLAB™’de okutularak
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parcacik analiz sinyalleri elde edilmistir. Pargaciklarin gozeneklerden gecis siralamasi su

sekildedir:

[Orta-Kiiciik-Orta-Bityiik-Kiiciik-Biiyiik-Kiiciik-Bityiik-Orta-Biiyiik-Biiyiik-Orta-
Bityiik-Kii¢iik-Orta-Biiyiik-Kiiciik-Orta-Orta-Biiyiik-Orta-Kii¢iik-Bi yiik-Kii¢iik-Orta-
Biiyiik-Kii¢iik-Biiyiik-Kii¢iik-Kii¢iik]

Konlk Gozenek Geometrisinde Pargacik Algilama Hassaslyet!
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Sekil 15.a. Konik Gozenek Geometrisinde 240nm-260nm-280nm Capli Pargaciklarin

Algilanma Hassasiyeti
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Tek-Tip Cift-Konik G6zenek Geometrisinde Parcacik Alglama Hassaslyeti
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Sekil 15.b. Tek-Tip Cift-Konik Gozenek Geometrisinde 240nm-260nm-280nmCapl

Pargaciklarin Algilanma Hassasiyeti

G Cift-Tip Cift-Konik Gézenek Gmhdo Parcacik Algllama Hassasiyeti
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Sekil 15.c. Cift-Tip Cift-Konik Gozenek Geometrisinde 240nm-260nm-280nm Caplh

Parcaciklarin Algilanma Hassasiyeti
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S Mok TIER GnumGn
240nm  ~0.18nA  ~0.3nA ~0.3nA
Fark ~0.03nA ~o1_ nA, ~0.1nA
260nm  ~021nA  ~0.4nA ~0.4nA
Fark ~0.04nA ’~o1nA ~OnA
280nm ~0.25nA ~0.5nA ~0.4nA

Tablo III. Konik, Tek-Tip Cift-Konik ve Cift-Tip Cift-Konik Geometrili G6zeneklerden
240nm-260nm-280nm Capli Pargacik Gegislerinde Elde Edilen Akim Sinyal Farklari

Birbirine yakin boyutlardaki parcaciklarin gozeneklerden gectikleri varsayilarak elde
ettigimiz sinyal sonuglarma gore konik geometrili gozenekte akim farklar1 240nm caplh
parcacik i¢in ~0.18nA, 260nm ¢apl parcacik i¢in ~0.21nA ve 280nm ¢apli pargacik icin
~0.25nA olarak olusmustur. Tek-tip ¢ift-konik geometrili gozenekte olusan direng sinyallerini
240nm ¢apli pargacik i¢in ~0.3nA, 260nm ¢apli pargacik i¢in ~0.4nA ve 280nm ¢apli parcacik
icin ~0.5nA’lik akim farklariyla elde ettik. Cifi-tip c¢ift-konik geometrili nanogézenek
simiilasyon sonuglarimiz ise 240nm c¢apli parcacik icin ~0.3nA, 260nm ¢apl parcacik i¢in
~0.4nA 280nm c¢apli parcacik i¢in ~0.4nA’lik akim farki verdi. Her ii¢ geometrideki
gozeneklerin olusturdugu sinyallere baktigimizda, ozellikle kii¢iik pargaciklarla diger iki
boyuttaki pargaciklarin arasinda, birbirine yakin boyuttaki pargaciklarin ayirimini net bir
sekilde yapabildikleri goriilmektedir. Ancak elde ettigimiz akim farklar1 niimerik olarak
incelendiginde, her ne kadar Boliim 5.3.1°de kiiciik parcacik i¢in en zayif hassasiyeti gosterse
de, birbirine yakin orta boyuttaki pargaciklar i¢in en net boyut ayiriminin tek-tip ¢ift-konik
geometrili gozenekte olustugu goriiliiyor. Bu da bu geometrik yapinin pargacik algilama
duyarliliginin daha yiiksek oldugunu gosteriyor. Tek-tip c¢ift-konik ve c¢ifi-tip c¢ift-konik
geometrili gozeneklerin kiigiik ve orta parcaciklar i¢in yaklasik aym1 miktarda akim fark:
olusturduklar1 goriilmekte. Ancak ¢ift-tip ¢ift-konik gdzenekten elde ettigimiz sinyaller ayrica

incelendiginde orta boyuttaki parcacigin rezistif sinyalinin biiyiik parg¢aciktan biraz daha fazla
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oldugu goriilmistiir. Biiyiik ¢apli parcacigin olusturdugu kondaktif sinyalin daha fazla
olmasindan dolay1 sinyallere kondaktif ve rezistif toplami olarak birlikte bakildiginda orta ve
biiylik boyutlu pargaciklarin her ikisinden de ~0.4nA’lik sinyal farki elde edildigi goriiliir. Bu
durumda ¢ift-tip c¢ift-konik gézenek geometrisinin birbirine yakin boyutlardaki parcaciklari
algilamak icin yeterli duyarlilia sahip olmadigini sdyleyebiliriz. Benzer durum hem birbirine
cok yakin, hem de diger iki geometrideki gozenege goére daha diisiik miktarda sinyal

tiretmesinden dolay1 konik geometrili gézenek i¢in de gegerlidir.

5.4 Tartisma

Nanogozeneklerin en 6nemli kullanim alanlarindan birisi pargacik analizidir. Pargaciklarin
gbozeneklerden gecisleri sirasinda gdzenegin gosterecegi hassasiyet ve duyarlilikta en 6nemli
parametreler parcacigin boyutu, goézenegin geometrisi (u¢ c¢api1), uygulanan basing ve
potansiyel farklar, gdzenegin ve parcacigin yiizey yikleridir. Bu ¢alismada gdzenegin tip
capinin 430nm, genis girisinin ¢apmin 7.27um, uzunluk-kalinlik-genislik 6l¢iilerinin 20um,
potansiyel farkin -0.4V, basincin -4mmHg, gdzenek yiizey yiikiiniin -0.005C/m?ve parcgacik
yiizey yiikiiniin -0.015C/m? oldugu ortam parametre degerleriyle yaptigimz gozenek
simiilasyonlarinda konik, tek-tip ¢ift-konik ve c¢ift-tip ¢ift-konik nanogozenek geometrilerinin
farkli boyutlardaki parcaciklarin gdzenekten gegisleri sirasinda gosterdikleri hassasiyet ve
duyarliligr inceledik.

Parcacik boyutlarina gore sinyal analizini inceledigimiz ilk durumda 120nm-260nm-360nm
caplarinda sirasiyla Kii¢lik-Orta-Biiylik tanimlarina karsilik gelen {i¢ tip pargacik olusturduk.
Parcaciklarin, Comsol  Multiphysics™  programimi  kullanarak  simiile ettigimiz
nanogozeneklerden MATHEMATICA™ programinda bulunan Random Choice fonksiyonu ile
elde ettigimiz rastgele gecis sirasi ile gectiklerini varsaydik. Farkli geometrilerdeki konik, tek-
tip c¢ift-konik ve c¢ift-tip c¢ift-konik nanogézeneklerden elde ettigimiz akim sinyallerini
MATLAB™’de calistirarak sinyal okumamizi gergeklestirdik. Ayni silireci gozenek
geometrilerinin hassasiyetini 6lgmek i¢cin 120nm boyutundaki kii¢iik pargacigi kullanarak ve
gozenek geometrileri arasindaki duyarlilik farkini belirleyebilmek igin birbirine yakin

boyutlardaki 240nm-260nm-280nm ¢aplarindaki pargacik gecisleri i¢in tekrarladik.

Kiiciik-Orta-Biiyiik 6lgekteki 120nm-260nm-360nm c¢apli parcaciklarin gegisini simiile
ettigimiz ilk durum sonuncunda elde ettigimiz sinyallerde en iyi direng sinyalini tek-tip ¢ift-

konik geometrili gbézenegin olusturdugunu gordiik. Gozenegin yukaridaki girisinden gelen
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iyonik akisin asagidaki birikim bolgesine gecerken gozenegin orta kisminda yer alan tip
bolgesinde yigilma meydana getirerek parcacik gegisi sirasinda elektrostatik etkilesimi ve
parcacigin hacim dislama etkisini arttirdigi diisiiniilebilir. Bu geometriden elde ettigimiz
sonuclara yakin degerlerde sinyal elde ettigimiz ikinci konik gézenek geometrisi ise ¢ift-tip
¢ift-konik’tir. Bu geometrinin tek-tip tek-konik gozenege kiyasla diisiik sinyal vermesinin
sebebi yukaridaki ugtan gegen parcacigin asagidaki uca dogru ilerlerken gdzenegin ortasinda
genis kisimla karsilagsmasindan kaynaklanabilir. Buradaki genis ¢apli bélge ECT nin inceldigi
dolayisiyla parcacik ile gozenek yiizey yiiklerinin elektrostatik etkilesiminin zayiflayacagi
bolgedir. Negatif yiiklii pargacik iizerindeki karsit yiiklerin bir kismi serbest kalan negatif
yiiklerle etkilesime gecerek gozenegin bu bolgesinde kalmis ve bu sebepten birikim
bolgesinden gecerken daha diisiik hacim dislama etkisi olusturmus olabilirler. Diger gdzenek
geometrilerine nispetle daha zayif diren¢ sinyali olusturan gozenek ise konik geometrili
olandir. Parcacigin algilanma bolgesi tip kismidir ve bu gozenekte tiikenim bolgesi tiptedir.
Diger iki geometrik yapiya baktigimizda birikim bdlgesinin olustugu tip kisimlart mevcuttur.
Bu da pargacigin daha fazla elektrostatik etkilesime maruz kalarak daha uzun direng sinyali
olusturmasi demektir. Muhtemelen konik gozenekteki fark bu durumun olusmamasindan

kaynaklanmaktadir.

120nm ¢apli kiiciik boyuttaki parcacikla hassasiyet Olglimii yaptigimiz simiilasyon
sonuglarinda en iyi sonucu ¢ift-tip ¢ift-konik geometrili pargaciktan elde ettik. Baslangi¢
akimlarina baktigimizda daha diisiik akimin goriildiigi bu geometride gozenegin her iki
girisinin de tip olmasi kii¢lik ¢apli parcaciklar i¢in daha fazla hassasiyet saglamig olabilir.
Tek-tip ¢ift-konik geometride baglangi¢ akiminin daha yiiksek olmasi gozenegin her iki
girisinin genis c¢apli olmasindan kaynaklanabilir. Bu yiiksek iyonik akis tipten gegen

parcacigin hizini arttirp sinyali azaltmis olabilir.

Gozenek geometrileri arasindaki duyarlilik farkini tespit edebilmek i¢in yaptigimiz
simiilasyonlarda birbirine yakin boyutlu 240nm-260nm-280nm ¢aplarindaki parcaciklarin
gecisi ile olusan sinyallere baktigimizda en iyi direng sinayallerini tek-tip c¢ift-konik
geometriyle elde ettigimizi gordiik. Baslangic akiminin yiiksek olmasinin kiigiik parcacigin
algilanmasini zorlastirmis olabilecegini diisiiniiyoruz, ancak ¢aplar1 birbirine yakin orta
olgekli parcaciklarin boyut ayiriminda bu geometrik yapidaki gozenegin duyarliliginin daha
yliksek oldugu goriiliiyor. Bu sonuglarda 120nm-260nm-360nm c¢apindaki parcaciklarin
gecisiyle elde ettigimiz sonuglari dogruluyor. Cift-tip cift-konik geometrili gdzenekten elde

ettigimiz sinyallere baktigimizda beklenmedik bir sonug¢ olarak orta boyuttaki (260nm)
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parcacigin rezistif sinyali biiylik c¢apli (280nm) parcacigin diren¢ sinyalinden yiiksek
Ol¢iilmiistiir. Ancak kondaktif ve rezistif sinyaller birlikte degerlendirildiginde beklenildigi
gibi biiylik parcaciktan daha fazla kondaktif sinyal elde edildiginden 260nm ve 280nm ¢aplh
parcaciklarin gecisiyle olusan sinyaller yaklasik olarak ayni1 degerleri almistir (~0.4nA), bu da
¢ift-tip ¢ift-konik gozenek geometrisinin parcacik analizinde yeterli duyarliliga sahip
olmadigin1 gosterir. Konik geometrili gozenekten elde ettigimiz sinyallerde ise dalga
boylarindan parcaciklarin ayirimi yapilabilse bile numerik olarak hem degerlerin birbirine
yakin olmasi hem de sinyallerin yeterince kuvvetli olmamasit bu gézenek geometrisinin

duyarliliginin da yeterli olmadigini belirtir.

Biitin bu simiilasyonlardan elde ettigimiz sinyal analizleri 1518inda parcacik analizi
uygulamalar1 i¢in bir geometrik tercihte bulunmamiz gerekirse fek-tip ¢ift-konik geometrili
nanogozenek yapisinin uygun sinyali elde etmekte muhtemelen daha iyi sonug¢ saglayacagini
sOyleyebiliriz. Geometrik yapiyr daha da idealize etmek icin Sekil 16’ da gorildiigii gibi
gozenegin govde kisminda tek tip yerine ige dogru kavislenen bir yapinin olusturulmasi

Onerilebilir.

r=

Sekil 16. Govde Kismi ige Dogru Kavisli Olarak
Idealize Edilmis Tek-Tip Cift-Konik Nanogdzenek

Geometrisi
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Onceki béliimlerde bahsettigimiz gibi pargacigm algilanmasinda en biiyiik sorunlardan biri bu
yapilarda pargacigin algilanma boélgesinin ¢ok kisa olmasidir. Nano 6l¢ekteki pargaciklarin
hizlarinin da ¢ok yiiksek oldugunu g6z oniinde bulundurursak algilama bdlgesinin boyu daha
onemli hale gelir. Gozenekte ice dogru kavisli dar bir gévde olusturmak algilama bolgesini
nispeten uzatacaktir. Ayrica gézenek boyunca dar bir govdeden gecen parcacik daha fazla
elektrostatik etkilesime maruz kalacagindan bu durum hem parcacigin gegis siiresini uzatir ve
daha uzun sinyal alinmasii saglar hem de c¢ift-tip ¢ift-konik gdzenekte oldugunu tahmin
ettigimiz gibi ilizerindeki yiikleri genis kisimda birakma durumuyla karsilasmayacagindan

daha kuvvetli direng sinyali elde edilmesi beklenir.
Tek-tip ¢ift-konik geometrili nanogozenekten sonra ikinci olarak iyi sinyal elde ettigimiz ¢ift-

tip ¢ift-konik geometrili nanogozenegi idealize etmek i¢in modifiye ettigimizde Sekil 17°deki
geometrik yapiyi elde ettik.

r=

Sekil 17.Govde Kismi Disa Dogru Kavisli Cift-Tip

Cift-Konik Nanogdzenek Geometrisi

Sekil 17°de goriildiigii gibi gézenegin govde kismi disar1 dogru kavisli olarak elde edilmistir.
Gozenegin tip kisimi yeterince kiigiik oldugunda her iki taraftaki ECT st iiste biner
(overlapping), diflizyon tabakasi nerdeyse kaybolur ve burada yiizey yiikiine karsit yiikteki

iyonlarin yogunlugu goriiliir. Gézenek cap1 genisledikgce ECT’den sonra goriilen difiizyon
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tabakast da genisler. Pozitif yiiklii iyonlar gdzenek ylizeyinde toplanirken diflizyon
tabakasinda yiizey tarafindan reddedilen negatif yiikli iyonlarin yogunlugu goriliir. Negatif
yiiklii pargacik gbozenek boyunca yukaridaki tipten asagidaki tipe ilerlerken {lizerindeki karsit
yiikli iyonlarm bir kismini bu disa dogru kavislenmis bolgede yogunlasan negatif yiiklii
iyonlara birakabilir. Bu gozenek geometrisinde orta kisimdaki genislemenin tip bolgelerinin
hemen bitiminde baslamasindan dolayr pargacigin kavisli bolgeden gecisi sirasinda
kaybedecegi ylizeyindeki karsit yiiklii iyonlarin miktar1 simiilasyonlarimizda kullandigimiz
¢cift-tip ¢ift-konik geometrili nanogézenektekinden daha fazla olabilir. Bu sebeple parcacik
iyonik birikimin goriildiigi ikinci tipe geldiginde hacim dislama etkisinden kaynaklanacak
olan diren¢ sinyalini biraz daha zayif elde etmemiz olasidir. Bu agiklamalarimiza dayanarak
govde kismindan disa dogru kavisle simiile edilmis ¢ifi-tip ¢ift-konik nanogozenek
geometrisinin pargacik analizlerinde yeterli kuvvette sinyal elde etmede uygun geometri

olmadigini tahmin ediyoruz.
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6. SONUC

Bu c¢alismada 6ncelikle nanogozeneklerden pargacik gecisi sirasinda olusan akim sinyallerinin
sekil ve boylarina etki eden parametreleri inceledik. Yiizey yiikleri, potansiyel fark, basing
farki durumlar i¢in literatiirde yer alan 6nceki verilerin validasyonunu yaparak ¢calismamizda

olusturacagimiz simiilasyonlar i¢in motivasyon elde ettik.

Literatiire yeni bir katki olarak sunacagimiz boliimdekonik ve ¢ift-konik geometrili
nanogozeneklerin parcacik gecisi sirasindaki duyarlilik ve hassasiyetlerini karsilastirdik. Bu
Olciimleri {i¢ asamada gergeklestirdik. Birinci asamada 120nm-260nm-360nm c¢aplarinda ii¢
tip pargacik grubu olusturduk ve bu parcaciklarin MATHEMATICA™ Random Choice
fonksiyonuyla olusturdugumuz rastgele bir siralamayla her ii¢ nanogozenekten de gectiklerini
varsaydik. Comsol Multiphysics™ programiyla olusturdugumuz konik, tek-tip ¢ift-konik ve
¢cift-tip cift-konik geometrili nanogézeneklerden pargacik gecisleri sirasinda olusan direng
sinyallerini MATLAB™’da okutarak sinyal analizini gerceklestirdik. Elde ettigimiz sonuglarda
farkli ¢aplardaki parcaciklar i¢in en iyi boyut analizini saglayan gdzenek geometrisinin tek-tip
cift-konik oldugunu gordiik. Ikinci asamada gozenek geometrilerinin parcacik algilamadaki
hassasiyetlerini belirleyebilmek icin her li¢ gdzenekten de 120nm c¢aplh kiigiik pargacik
gecisini simiile ettik. Simiilasyon sonuglar ¢ifi-tip cifi-konik nanogozenek geometrisinin
hassasiyetinin daha yiiksek oldugunu gosterdi. Son olarak gdzenek geometrilerinin
duyarliliklarini  kiyaslayabilmek igin ¢aplari birbirine yakin olan 240nm-260nm-280nm
Olcekli pargaciklarin yine MATHEMATICA™ Random Choice fonksiyonuyla olusturdugumuz
baska bir rastgele bir siralamayla gozeneklerden gecislerini simiile ettik. ilk asamadan elde
ettigimiz sonuglarla tutarli olarak en iyi hassasiyeti tek-tip ¢ifi-konik gdzenegin gdsterdigini
gordiik. Biitiin simiilasyon sonuglarini karsilastirdigimizda nanogozeneklerle pargacik analizi
yaparken hata payini en aza indirmek i¢in simiile ettigimiz ii¢ gézenek geometrisi arasinda

tek-tip ¢ift-konik gbzenegin en dogru secenek oldugunu sdyleyebiliriz.

Netice olarak fek-tip ¢ift-konik gbzenegin geometrik yapisindan yola ¢ikarak govde kismi iceri

dogru kavislendirilerek olusturulmus yeni bir geometriyi Oneriyoruz. Nanogozeneklerde
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algilama bolgesinin ¢ok kisa olusu yiiksek hizli nanopar¢aciklarin algilanmasini zorlagtiran
bir durumdur. Goévde kismindan igeri dogru kavisle olusturulmus geometrik yapidaki
nanogozenegin pargacik gecisinde elektrostatik etkilesimi arttiracagini dolayisiyla pargacigin
gecis sliresini uzatacagimi ongoriiyoruz. Bu da daha net sinyal edinimi saglayacaktir. Bu
duruma ek olarak bir de parcacik analizi i¢in uygun olmadigini diisiindiigimiiz bir gézenek
geometrisi belirledik. Bu geometriyi ¢ifi-tip ¢ift-konik gozenegi govde kismindan disa dogru
kavislendirerek olusturduk. Govde kisminda olusan kavis diflizyon tabakasinin geniglemesine
ve burada ylizey tarafindan reddedilen negatif yiiklerin fazlalastigi bir bolgenin olusmasina
sebep olacaktir. Parcacik gozenek boyunca ilerlerken iizerindeki karsit yiikler kavisli
bolgedeki negatif yiiklerle etkilesime gegecektir ve bir kismi burada kalacaktir. Pargacik
ikinci tipe geldiginde daha az iyonik yiik getirdiginden hacim dislama etkisinden kaynakl
sinyal diger geometrilerden elde edilen diren¢ sinyallerine nispetle zayiflayacaktir. Bu
sebeplerden otiirti disa dogru kavisli ¢ifi-tip ¢ift-konik geometrili gozenegin pargacik analizi

icin uygun olmadigini diisiiniiyoruz.
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