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İMPEDİMETRİK DNA ANALİZİ İÇİN YENİ CAM FİBER KARBON 

ELEKTROTLARIN HAZIRLANMASI VE UYGULAMASI 

Ece ÇETİN YETER 
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Tez Danışmanı: Prof. Dr. Zafer ÜSTÜNDAĞ 

ÖZET 

Bu tez çalışmasında, yüksek sıcaklık tüp fırınında inert ortamda, ısıl işlemle cam fiber 

üzerine kömür katranı esaslı karon malzeme kaplanarak iletkenliği yüksek karbon elektrot elde 

edilmiştir. Karbon malzeme, kimyasal oksidasyonla asit uçları olan yapıya dönüştürüldükten 

sonra karbodiimitle muamele edilmiş ve 4–aminotiyofenol ile amitleştirilmiştir. Elde edilen 

malzemenin tiyol uçlarına altın nanoparçacık (AuNP) bağlanarak elektrot tamamlanmıştır. 

Hazırlanan malzemelerin karakterizasyonu elektrokimyasal (doğrusal voltametri ve 

elektrokimyasal impedans spektroskopisi), spektroskopi (X-ışınları foroelektron spektroskopisi 

ve infrared spektroskopisi) ve mikroskopi (taramalı elektron mikroskopisi ve geçirimli elektron 

mikroskopisi) teknikleriyle karakterize edilmiştir. 

AuNP ihtiva eden elektrota, Hiv-1 DNA sekansına (T-DNA) uygun bir tiyol grubu 

ihtiva eden yakalayıcı DNA oligonükleotidi (C-DNA) bağlanmıştır. Elde edilen sensorün; T-

DNA ile en uygun hibritleşme sıcaklığı ve süresi hesaplanmıştır. Optimum şartlarda sensörün, 

0,1 pM – 10 nM konsantrasyon aralığındaki hedef analit (T-DNA)’le hibridizasyonu 

sonucunda redoks prob yardımıyla impedimetrik kalibrasyon çalışmaları yapılmıştır. 

Kalibrasyon eğrisi çizilerek, regrasyon eşitliği Rct = 0,7878[logC] + 11,8581 (R2: 0,9966) 

ve alt tayin sınırı (LOD) 0,013 pM (S/N:3) olarak hesaplanmıştır. Yedi günlük kararlılık 

deneyi sonucunda sensörün geri kazanımı % 96,7 ile % 101,4 değerleri arasında 

hesaplanarak, elektrotun kararlı olduğu tespit edilmiştir. Geliştirilen yöntemin hassasiyeti 

ve doğruluğu gün içi ve yedi ardışık günler arası incelenmiş olup doğruluğu ve kesinliği yüksek 

bulunmuştur. Girişim deneylerinde iki farklı sekans kullanılarak Rct değişimlerinin 1% ve -

1.5% aralığında olduğu, herhangi bir girişimin olmadığı sonucu elde edilmiştir. 

Anahtar Kelimeler: Nanobiyosensör, Karbonize Malzeme, Elektrokimyasal İmpedans 

Spektroskopisi, Oligonükleotid DNA Analizi, HIV-1 Analizi 
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PREPARATION OF GLASS FIBER ELECTRODE FOR IMPEDIMETRIC DNA 

ANALYSIS AND ITS APPLICATION 

Ece ÇETİN YETER 

Nanotechnology, M.S. Thesis, 2018 

Thesis Supervisor: Prof. Dr. Zafer ÜSTÜNDAĞ 

SUMMARY 

In this study, carbon modified glass fiber from coal tar pitch was prepared with tube 

furnace under high temperature under nitrogen atmosphere. The carbonaceous material was 

converted to carboxylated carbonaceous materials via strong acid solution. The carboxylate 

terminated material was treated with carbodiimide and then converted to amide with 4-

aminothiophenol. The materials was characterized with spectroscopic, electrochemical, 

microscopic and optical techniques. The –SH terminated material was self ordered with gold 

nanoparticles and capture-DNA (C-DNA) olgonucleotid sequence. The electrode was used in 

the determination of analyte (T-DNA for HIV-1) by electrochemical impedance spectroscopy 

(EIS).  

The linear equation for T-DNA was Rct = 0,7878[logC] + 11,8581 (R2: 0,9966) , with 

the linear range of 0,1 pM – 10 nM. The detection limits (S/N=3) was calculated as 0,013 pM. 

Precision and accuracy results of the developed method were studied. The influences of two 

different non-complementary sequence were studied. The values of charge transfer resistant 

change of the redox probe are approximately 1% and -1.5%. In conclusion, it is not an 

important factor of interference effect of these sequences in the selected concentrations 

Keywords: Nanobiosensor, Carbonaceous material, Electrochemical Impedance Spectroscopy, 

Oligonucleotid DNA Analysis, HIV-1 Analysis 
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1. GİRİŞ 

Bilim ve teknolojinin gelişmesi malzeme biliminin gelişimindeki ivmeyi arttırarak 

nanomalzemelerin ortaya çıkmasını sağlamış ve nanomalzemelerin kullanım alanlarındaki 

çeşitliliği ile önem kazanmıştır. 

Nanomalzemeler; uzay endüstrisinden çevre kirliliği kontrolüne, savunma sanayiinden 

yakıt teknolojisine, elektronik araçlardan tıbbi sensörlere kadar pek çok alanda kullanılmaktadır. 

Örneğin; hastalıklara neden olan etmenler nanosensörler yardımıyla tespit edilerek erken teşhis 

ve önlemlerle kontrol altına alınabilmektedir (Ma vd., 2018; Purnomo vd., 2018). 

Vazgeçilmez bir element olan karbon, çoğu malzemenin içeriğini oluşturmaktadır. 

Fullerenler, karbon nanotüpler ve grafenin keşfi karbon malzemelerin kullanım alanını 

genişletmiş ve bu malzemeler ile ilgili amaçları arttırmıştır. Grafen/ grafen oksit son yıllarda 

güçlü bir şekilde bilim dünyasının dikkatini çekmektedir. Yüksek yüzey alanı, mükemmel 

termal iletkenlik, elektriksel iletkenlik gibi eşsiz fizikokimyasal özellikleri ve güçlü mekanik 

mukavemeteri sayesinde elektronik enerji depolama, dönüşüm süper kapasitörleri, piller, yakıt 

pilleri, güneş pilleri gibi birçok uygulamada umut vaat etmektedir (Cui ve Maruyama, 2018; 

Geim ve Novoselov, 2007; Li vd., 2018). Kimyasal analiz yöntemleri karbon malzemelerin en 

gözde kullanımlarından biridir. Bir materyalin ya da numunenin iletkenlik özelliği sayesinde 

özelliklerinin belirlenmesi ve gelişen teknolojiye uygulanabilir olması oldukça önemlidir. Bazı 

numunelere µM (mikromolar) ve ppb ölçeğinde yapılan analizlerin günümüzde pM(pikomolar) 

ve fM(femtomolar) ölçeğinde yapılıyor olması buna örnek olarak verilebilir (Üstündağ ve Erkal, 

2017). 

Bu çalışmada, mikro yapılı cam fiber üzerine kömür katranı kaplanarak elde edilen 

elektrotların modifiye edilmesiyle oligonükleotid tabanlı DNA sensör geliştirilmiştir. HIV-1’e 

duyarlı sensörün karakterizasyonu ve uygulaması çalışılmıştır. 
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2. TEORİK TEMELLER 

DNA biyosensörü kavramının başlangıcından bu yana gelişimi gen analizine yönelik 

araştırma çabalarıyla bağlantılı olarak büyük ilgi çekmiştir. Genetik bozuklukların, doku 

eşleştirmesinin, adli uygulamaların tespiti vb. alanlarda büyük ilgi görmektedir. Diğer 

tekniklerle karşılaştırıldığında hızlı tepkileri, yüksek duyarlılığı, iyi seçicilik ve güçlü işleyişi 

DNA biyosensörünün büyük ilgi görmesini sağlamaktadır (Muñiz ve Merkoçi, 2013: 305-332). 

2.1. HIV-1 Virüsü 

Bağışıklık sistemini güçsüzleştirerek vücudun direnç mekanizmasını zayıflatan ve 

hastalıklara karşı savunmasız bırakan Human Immunodeficiency Virus (İnsan İmmun 

Yetmezlik Virüsü);  zarflı, pozitif zincirli bir RNA virüsüdür (Jackson vd., 1997). Virüsün 

meydana getirdiği hastalık da Acquired Immune Deficiency Syndrome (Erişkin Bağışıklık 

Yetmezliği Sendromu=AIDS) olarak tanımlanmıştır. İlk kez 1981 yılında bir eşcinsel erkekte 

gözlemlenen HIV virüsü 1983 yılında izole edilerek tanımlanmıştır. HIV virüsü savunma 

mekanizmasını çökerterek normal koşullar altında tedavi edilebilen hastalıkları savunma 

gücünün yetersizliğinden dolayı tedavi edilememesine neden olmaktadır. Dünyada ölüm 

oranları göz önünde bulundurulduğunda ilk sıralarda yer almaktadır. Dünya Sağlık Örgütünün 

(WHO) Temmuz 2017 raporlarına göre; dünyada ortalama 30 milyondan fazla kişi HIV 

virüsüne yakalanmaktadır. Bütün infekte vakaların neredeyse %95 ten fazlası gelişmekte olan 

ülkelerde, bunun %66’sı Afrika ve Asya’da gözlemlenmektedir. Etkisi bakımından 

değerlendirildiğinde Afrika’da birinci, dünyada ise dördüncü sırada ölüm nedenidir (Tümer, 

2017a). 

HIV; cinsel yolla, anneden bebeğe perinatal yollardan, enjeksiyon ile (özellikle ilaç 

bağımlılarında görülmektedir), kan ve kan ürünleri aracılığı ile bulaşma, kaza ile bulaşma gibi 

çeşitli yollarla bulaşabilmektedir. El teması, aynı eşyaları paylaşmak, aynı ortamları paylaşmak 

ve böcek, sinek, arı vb. aracılığı ile HIV bulaşmamaktadır (Tümer, 2017b). 

Elektron mikroskobunda ayırt edilemeyen HIV-1 ve HIV-2 olarak iki çeşidi bulunan 

HIV yapısı zarflı ve pozitif zincirli olan RNA virüsüdür. Virüsün kapsiti p24, nükleokapsit p7, 

RNA, intergaz, proteaz ve revers transkriptaz enzimlerinden oluşmaktadır. Viral antijen olarak 

en kolay belirlenen bu proteindir. Konak hücre zarından oluşan bir zarf konik şeklindeki kapsiti 

çevreler (Tünger vd., 2005-649). Şekil 2.1’de HIV virüsü görülmektedir. 
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Şekil 2.1. HIV virüsü şematik gösterimi. 

Kapsit ve zarf arasında dış matriks protein p17 bulunur ve yanında konak hücre 

zarından oluşan viral zarf 72 adet çıkıntı içerir (Harvey vd., 2006). Bağlanma proteini olan 

gp120, enfeksiyon sırasında hücre reseptörüne bağlanır. Gp41 proteini virüsün konak hücreye 

girmesini sağlamaktadır (White ve Fenner, 2000-606.).  

2.2. Nanosensörler ve Özellikleri 

Nanosensörler; nanoparçacıklar hakkındaki bilgileri makroskopik dünyaya aktarmak 

için kullanılan biyolojik, kimyasal veya cerrahi algılayıcılardır. Sensörlerin esasen çeşitli tıbbi 

amaçlar için nanoölçekli robotlarda çalışan bilgisayar çipleri gibi diğer ürünlerin 

oluşturulmasında yöntem olarak kullanılmaktadır (Foster, 2006: 283).  

Nanosensörler genellikle tıbbi açıdan kullanım için geliştirilmektedirler. Bu sensörlerle; 

hacim, konsantrasyon, yer değiştirme, hız, yerçekimi, elektrik ve manyetik kuvvetler, basınç 

veya bazı hücrelerdeki ısı değişimlerini ölçerek bazı hücreleri özellikle kanser hücrelerini tespit 

etmek mümkün olabilir. İlaç salınım mekanizması da nanosensörlerin hedefleri arasında 
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gösterilen özelliklerine ek olarak vücut dışındaki değişimleri fark edip vücuttaki diğer 

sensörlerle haberleşebilmesi yer alır (Freitas, 1999: 93).  

Kadmiyum selenit kuantum dotların floresans özelliklerinden yararlanılarak vücut 

içerisinde tümör tespiti yapılabilmesi nanosensörlere örnektir. Enjekte edilen floresans kuantum 

dotlar kendi floresanslarından dolayı kolay bir süreçle bir tümör ya da kanser hücresinin nerede 

olduğunu bulabilirken geliştirilen nanosensör kuantum dotları yalnızca risk altında olan belirli 

hücreyi bulmak için kullanılabilecektir. Vücut için toksik özellik göstermesi kadmiyum selenit 

kuantum dotların dezavantajıdır. Ancak araştırmacılar floresans özelliklerinden bazılarını 

koruyarak farklı, daha az toksik materyalden yapılmış alternatif noktalar geliştirmeye çalışarak 

dezavantajı minimuma indirgemeyi hedeflemektedir.  Floresans özelliği taşıma potansiyeli göz 

önünde bulundurulduğunda; manganez, bazı lantanid grubu elemanları, diğer bazı metallerin 

artış göstermesi seçenekleri arttırabilir. Bu sebeple, çinko sülfür kuantum dotların özel yararları 

da araştırılmaktadır. Buna ek olarak, bu yeni kuantum noktalar hedef hücrelere bağlandıklarında 

daha floresan hale gelirler.  Potansiyel tahmin fonksiyonu da özellikle mevcut basit 

dedektörlerin dışında glikoz düzeyini otomatik olarak algılaması, yüksek riskli ve implant 

sensörler de genetik kusurları tanımak için spesifik DNA tespit etmek için kullanılan sensörler 

içerebilmesidir (Ratner vd., 2003-81-83).  

DNA CMOS (Bütünleyici Metal Oksit Yarı İletken, bir tümleşik devre üretim 

teknolojisi) üretimi için algılama yetenekleri olan bir nanodevreyi bütünleştirebilir. Bu nedenle, 

proteinler ve yeni melez malzemeler nanosensörlerin devre düzeneğinin bir parçası olarak hibrit 

yarı iletken tabakaya konfigüre edilmiş bileşenleri etkinleştirmek için kullanılır (Cavalcanti, 

2007).  

Elektrokimyasal sensörlerin yapısına biyolojik maddeler (enzim, hücre, doku, antikor, 

deoksiribonükleik asit, vb.) eklendiğinde, elektrokimyasal sensörlerin kullanım alanlarından biri 

olan biyosensörler ortaya çıkmıştır (Wang  vd., 2001a, 2004; Erdem ve Özsöz 2002; Erdem vd., 

2006). 

2.2.1. Biyosensörler 

1800’lü yılların sonlarına doğru Gregor Mendel’in bezelyeler üzerinde yaptığı 

çalışmalarla genetik biliminin temelleri atılmış olup 1950’li yıllarda DNA’nın yapısının 

keşfedilmesi ile birlikte genetik bilimi önem kazanıp gelişen teknoloji ile birlikte biyosensörler 
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ile ilgili çalışmalar yapılabilmesine olanak sağlamış ve multidisipliner bir çalışma alanı hayat 

bulmuştur (Sinden, 1994: 1-57). 

Biyosensörler; biyokimyasal ve elektrokimyasal çeviriciler içermektedir. Biyokimyasal 

olan çevirici analiz edilecek madde ile reaksiyon oluşturur. Bunun sonucunda oluşan ürün ise 

elektrokimyasal çevirici tarafından sayısal olarak okunabilir değere çevrilmektedir (Turner vd., 

1987). 

DNA’nın nitel ve nicel gözleme dayalı elektrokimyasal yöntemlerle analiz edilmesi 

oldukça ilgi çekici ve bununla birlikte fonksiyonel bir kullanım alanıdır (Mikkelsen, 1996). 

DNA’nın kimyasal maddelerle etkileşimi ve yeni antikanser ilaç tasarımları için yeni yöntemler 

geliştirilmektedir (Oliveira-Brett vd., 2006). DNA- ilaç reaksiyonunun elektrokimyasal analizi 

ile sinyallerde olan artış ve azalmaları konsantrasyon bazında ölçümlerinin yapılabilmesini 

sağlayan camsı karbon elektrotlar (GCE), karbon pastası elektrotları (CPE) ve asılı civa damla 

elektrodu (HDME) kullanılmaktadır (Özsöz vd., 2002). 

Biyosensör teknolojilerinde kullanılan biyoalgılama malzemeleri, çeşitli özelliklerde 

tasarlanmış transduser cihazlar ve immobilizasyon yöntemleri içermektedir. Bu sensörler;  

biyoalgılama malzemeleri ve uygulanan dönüştürücülere göre sınıflandırılmaktadır. Buna göre; 

biyosensörler; enzim algılayıcı sensörler, immuno sensörler, DNA sensörler, mikroorganizma 

veya hücreye dayalı sensörler, doku ve organel tabanlı sensörler olarak sınıflandırılabilir. 

Kullanılan transduser türüne göre biyosensörler; elektrokimyasal, optik, piezoelektrik, termal ve 

manyetik sensörler olarak sınıflandırabilir (Li, 2006: 52-93). 

2.3. Karbon Malzemeler ve Özellikleri 

Organik maddelerin bolluğu ve doğal ürünler göz önüne alındığında karbon 

malzemelerin ne kadar önemli olduğu ortaya çıkar. Nanoteknoloji açısından büyük önem 

arzeden karbon yaşamın ve yaşam kaynaklarının bir yapıtaşıdır.  Karbon atomu, altı elektrona 

sahip olup periyodik tabloda IV. grup elementlerinin ilkidir ve ametaldir özellik gösterir 

(Dresselhaus vd., 2001: 11-28). Karbon atomları kendi aralarında sp, sp2 ve sp3 hibritleşmeli üç 

farklı bağ yaparlar. Bu, hibritleşmeler oluşacak yapının geometrisini doğrudan etkiler. Aynı 

zamanda iki veya üç boyutlu malzeme yapısını da değiştirir (Zhu vd., 2017; Erkoç, 2007: 29-

31). 
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Karbon içerikli malzemeler; birbirinin allatropu olan elmas ve grafit; camsı karbon, 

amorf karbon, karbon isi, siyah karbon, karbon fiberler, Karbon-60 (fullerenler), karbon 

nanotüpler (CNTs), grafen ve türevleri, kömür katranı olarak sayılabilir. (Erkal vd., 2016). 

Karbonun en çok bilinen iki allotropu grafit ve elmastır. C60 1985’te Richard Smalley, 

Robert Curl ve Harry Kroto grafiti lazerle buharlaştırarak karbon atomlarının top şeklinde ve 

kafesler halinde olduğunu keşfettiler. Onlara Nobel ödülü kazandıran bu çalışma karbon 

toplarını izole edip fullerenleri keşfettiler ve bu yapıların tümüyle bilinmesini sağladılar 

(Carbon News,1996). 

Elmasta karbon atomları sp3 hibritleşmesi yaparak tetrahedral düzendedirler. Grafitte 

karbon atomları sp2 hibritleşmesi yaparak sigma bağları ile bağlanırlar, karbon atomları 

hegzagonal ve tabakalı yapılar oluştururlar (Hirsch, 1994: 203). 

C60 yani fullerenler ise kafes formundaki molekülün hekzagonal ve pentagonal 

yüzeylerinden oluşmaktadır. Bu hekzagonal ve pentagonal yüzeylerin belirlenmesinde Euler 

teoreminden yararlanılmıştır. Mimar Fuller’in tasarlamış olduğu jeodezik bir kubbenin C60 

molekülüne benzemesinden dolayı Kroto ve Smalley, C60’a Fulleren ismini vermiştir (Kroto vd., 

1985). 

 

Şekil 2.2. Fullerenin karbon dizilimi ve kafes yapısının şematik görünümü. 
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Fullerenler genellikle aşağıdaki gibi sentezlenmektedir; 

 Laser Saçtırma Yöntemi: Orta şiddette bir lazer yardımıyla grafit, karbon buharına 

dönüştürülmektedir. Oluşan buhar, substrat üzerinde yoğunlaştırılarak karbon kaplama 

yapılır. 

 Elektrik Ark Yöntemi: Kratchemer ve Huffman tarafından geliştirilen ark yönteminde, 

grafit elektrotlar arasında bir elektrik arkı oluşturulur ve buharlaşan karbon yüzeye 

kaplanmaktadır. 

 Gaz Ortamında Fullerenlerin Katkılanması: Yukarıdaki tekniklerle elde edilen 

fullerenlerin yüksek sıcaklık ve basınçta endohedral fullrenleri elde etmek mümkündür. 

 İyon Aşılama ile Fullerenlerin Katkılanması: Fullerenlerin modifiye edilecek iyon 

ile bombardıman edilmesine dayanır. Örneğin azot veya kükürt doplanmış fullerenler 

elde edilirler (Greg, 2013: 741 – 755). 

Karbon nanotüpler (CNTs); hekzagonal örgüdeki karbon atomlarının oluşturduğu 

silindirik yapılardır. Çaplarının milyonlarca katı uzunluklara ulaşabilen CNT’ler sağlamlık, 

elektrik iletkenliği, ısı iletkenliği gibi özellikleriyle de diğer malzemelere göre daha avantajlıdır 

(Pumera, 2009).  

Fullerenlerin keşfi ve geliştirilmesinden sonra ortaya çıkan karbon nanotüpler, sahip 

oldukları sp2 hibritleşmesiyle, elmasın oluşturduğu sp3 hibritleşmesinden daha kuvvetli bir bağ 

örgüsü oluşturmaktadır. Bu sayede CNT’ler üstün mekanik özelliklere sahiptir. Dünyanın en 

katı ve en kuvvetli malzemeleri olarak gösterilen karbon nanotüpler yaklaşık 1,2 TPa Young 

Modülü ve 50-200 GPa gerilme mukavemetine sahiptir (Sherigara vd., 2003). 

Yapısına göre karbon nanotüpler; ‘armchair’, ‘zig-zag’ ve ‘chiral’ geometrilerdedir. 

Zig-zag yapıdaki CNT’lerin elektrik iletkenlikleri metallerden daha iyidir, armchair yapıdaki 

CNT’ler yarı iletken özellik taşırlar ve chiral yapıdaki CNT’ler yarı metal gibi davranırlar ve 

elektrik iletkenlikleri diğer yapıdaki CNT’lerden azdır (Endo vd., 1996).  

Karbon nanotüpler, yapısındaki duvar sayısı esas alınarak tek duvarlı karbon nanotüpler 

(SWNTs) ve çok duvarlı karbon nanotüpler (MWNTs) iki türde sınıflandırılmaktadır. Tek bir 

grafen yüzeyini kıvırarak oluşturulan tek duvarlı silindir şeklindeki karbon nanotüpler SWNTs, 

tek bir merkez üzerinde iç içe geçmiş levhalar bulunduran karbon nanotüpler ise MWNTs 

olarak adlandırılır (Merkoçi vd., 2005). 
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CNT’ler geleneksel karbon elektrotlardan çok daha iyi iletkenliğe sahiptirler. Yüksek 

kimyasal kararlılıkları, küçük boyutları, mekanik sağlamlıkları, elektrokimyasal reaksiyonlarda 

elektrot olarak kullanıldıklarında elektron geçişini arttırmaları, hızlı yanıt vermeleri, potansiyel 

biyosensör olarak hatırlama yetenekleri ile proteinleri kolay tespit etmeleri gibi özellikleriyle 

birçok uygulama alanına sahiptirler (Özgür, 2008). 

Karbon Nanotüpleri sentezleme yöntemleri aşağıdaki gibidir;  

-Lazerle Aşındırma Yöntemi 

Bir boru tüp fırını içerisinde yüksek sıcaklıkta ve yaklaşık 500 Torr basınçta grafit 

üzerine lazer bombardımanı ile CNTs sentezlenlenebilirler (Bhushan, 2004: 1222). Lazer 

bombardımanı yapılan hedef grafit sadece grafitten oluşursa çok duvarlı CNT, katalizör içeren 

(Ni, Co, Fe, Y gibi) grafitten oluşursa tek duvarlı yapıda CNT yapılar oluşmaktadır 

(Küçükyıldırım ve Akdoğan Eker, 2012). 

- Ark Boşaltma Yöntemi 

CNT sentezi için geliştirilen ve hala en gözde kullanılan yöntem olan ark boşaltma 

yöntemindeki esas; uçları anot ve katot olarak belirlenen iki grafit çubuğun arasında inert 

ortamda düşük empedanslı bağlantıdan kaynaklanan elektrik patlaması ile doğru akım sonucu 

CNT sentezlenmesidir. Bu yöntemde de lazerle aşındırma yöntemindeki gibi tek duvarlı CNT 

ve çok duvarlı CNT oluşturma prensipleri aynıdır. Geçiş metalleri katalizörleri yardımıyla tek 

duvarlı yapıda CNT üretilmektedir. Sentezlenen ürünler saf olmamasından dolayı saflaştırma 

işlemi uygulamak gerekmekte ve bu işlemler de maliyetin yükselmesine sebep olmaktadır 

(O’Connell, 2006: 23-26). 

- Kimyasal Buhar Biriktirme (CVD) Yöntemi 

CVD yöntemi ile CNT üretimi genel olarak metan, etilen, asetilen gibi hidrokarbon 

bileşiklerinin sıcak bir fırında bir altlık üzerine Co, Ni, Fe gibi geçiş metallerin katalizör olarak 

kullanılarak termal parçalanma prensibine dayanan sentezleme yöntemidir. İşlemde katı substrat 

kullanılırsa heterojen, tüm işlemin gaz fazında gerçekleşmesi homojen olarak adlandırılır (Jung 

vd., 2001; Pradhan vd., 2002). 

Bir diğer karbon malzeme olan grafen; 2004 yılında literatüre girmiş ve 2010 yılında 

Andre Geim ve Konstantin Novoselov’a Nobel Ödülü kazandırmıştır (Geim ve Novoselov, 

2007). Karbon atomunun sp2 hibritleşmesi ile oluşan, grafitin tek katmanlı hali olup hegzagonal 
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petek kristal örgüsüne sahip grafen; elektriksel özelliği, mekanik ve optik özellikleri ile eşsiz bir 

malzeme olarak değerlendirilmektedir (Zhou vd., 2009;  Moon vd., 2010;  Zhu vd., 2011; 

Erdem vd., 2012). Grafenin petek kafesi birbirine sigma bağlarıyla bağlanan karbon atomlarının 

alt örgülerinden meydana gelmektedir (Kucinskins vd., 2013). 

Mükemmel elektron taşıma özelliği ile grafen tabakaları elektrokimyasal uygulamalarda 

kullanılmaktadır (Grosan ve ark., 2015). 

Grafen ve türevleri farklı yöntemlerle sentezlenebilmektedir (Uluok vd., 2015).  Bu 

yöntemler başlıca; 

 Hummers Yöntemi 

 Kimyasal Buhar Depolama 

 Grafitin Mekanik Parçalanması 

 Elektrokimyasal Parçalanma Yöntemi 

 Bottom-up (Alt-üst boşluklu) (Moreno vd., 2018). grafen sentez yöntemleri olarak 

sıralanabilir.  

Bir diğer karbon ihtiva eden malzeme kömür katranının (CTP) pirolizlenmesiyle elde 

edilen karbonize (karbonlaştırılmış) kömür katranıdır. CTP, geniş bir moleküler ağırlık 

dağılımına sahip kömürün tahrip edici damıtma işlemi sırasında oluşan gazı yaklaşık olarak 

ortam sıcaklığına kadar soğutularak elde edilen yoğunlaştırılmış halka çok halkalı aromatik 

hidrokarbonların karışımından oluşan siyah viskoz sıvıdır (Erkal vd., 2016). Fenolik bileşikler, 

aromatik azot bazları ve bunların alkil türevleri ve parafinik ve olefinik hidrokarbonlar 

içerebilir. Katranın en büyük kaynağı kömürün piroliz ve karbonizasyonudur. Kok fırını 

çalışmaları kömür katranının dört üyeli aromatik hidrokarbon halka sistemleri (örneğin, 

chrysene, fluoranthene, pyrene, trifenilen, naftalen ve benzantrasen); beş elemanlı halka 

sistemleri (piken, benzo [a] piren (B[a)P) ve benzo [e] piren, benzofluoranthenler ve perilen); 

altı üyeli halka sistemleri (dibenzopirenler, dibenzofluorantenler ve benzoperylenler) ve yedi-

halka sistemleri (koronen) içerdiğini göstermektedir. Kömür katranındaki diğer aromatik 

kimyasallar arasında metillenmiş ve polimetile edilmiş türevler, mono- ve polihidroksile edilmiş 

türevler ve heterosiklik bileşikler bulunur (Betts, 1997).  
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Düşük maliyeti ve grafitize edilebilir karbon üretme yeteneğinin sayesinde karbon 

malzemelerin üretimi ve karbon-karbon kompozitlerin üretimi için umut verici bir aday 

olmuştur (Pérez, 2004). Bununla birlikte; CTP uygulaması düşük karbon verimi ve elde edilen 

kokunun yüksek gözenek hacmi sebebiyle karbon-karbon kompozitlerinde büyük ölçüde 

kısıtlama yaratmakta bu da bir dizi emprenye/karbonizasyon adımıyla yoğunlaştırılmasını 

gerektirmektedir (Manocha vd., 2001). Böylece karbon malzemelerinin ya da CTP ile karbon-

karbon kompozitlerinin matris öncüsü olarak işlenmesi pahalı ve zaman alan bir işleme 

dönüşmekte ve bu da kömür katranı ziftinin, karbon anotları, grafit elektrotları gibi geleneksel 

uygulamalar için daha uygun, karbon fiberler gibi daha spesifik ve modern uygulamalar için ise 

daha kısıtlayıcı olmasına sebep olmaktadır  (Yu vd., 2012). 

2.4. Elektrokimyasal Sensörler 

Kimyasal sensörler bir algılayıcı ve algılanabilir tepki sinyalini dönüştüren bir 

dönüştürücüden oluşmaktadır. Bu algılama olayı, elektrokimyasal duyarlı bir tür üzerinden 

elektrokimyasal tekniklerle yapılırsa buna elektrokimyasal sensör adı verilir (Stradiotto vd., 

2003). 

Optik, mikroskopik, kütle veya termal sensörler ile kıyaslandığında elektrokimyasal 

sensörler; olağanüstü saptanabilirliği, deneysel kolaylığı ve düşük maliyet özellikleriyle daha 

çok daha caziptir.   

Elektrokimyasal sensörler genellikle; 

 Potansiyometrik sensörler 

 Voltametrik sensörler 

 Amperometrik sensörler 

 Kondüktometrik sensörler 

 İmpedimetrik sensörler olarak beş grupta toplanırlar. 

Potansiyometrik sensörler; 1930’lardan beri bilinen, kolaylığı ve düşük maliyet 

özellikleri ile uygulanabilirliği en yaygın olan sensörlerden olmuştur. Potansiyometri tekniği, 

çalışma elektrodu ve referans elektrot arasında oluşan gerilim değerlerinin ölçülmesine dayanan 

iki elektrotlu bir elektrokimyasal yöntemdir (Bard ve Faulkner, 2001). Referans elektroduna 

karşı çalışma elektrodundaki gerilim değerinin ölçülmesine dayanmaktadır (Kuralay vd., 2005). 
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Potansiyometrik sensör uygulamalarında genellikle iyon seçici elektrotlar, kaplamalı tel 

elektrotlar ve alan etkili transistörler olarak üç temel uygulama kullanılır. 

Amperometrik sensörlerde ise, hücredeki akım değişiminin, uygulanan tek bir 

potansiyelde kaydedilmesi ile konsantrasyon-akım değişimine dayalı kalibrasyon yönteminin 

kullanıldığı sensör türüdür (Yun vd., 2015). Kronoamperometri adı da verilen bu teknik oldukça 

kolay, pratik br uygulama sağlar. 

Elektrokimyasal türün elektron aktarımı, potansiyel penceredeki değişime bağlı olarak 

akım cinsinden incelendiği takdirde voltametrik teknikler ortaya çıkar (Bard ve Faulkner, 2001).  

Klasik elektrokimyasal ölçümler 1922’de başlamış olsa da; yıllar sonra damlayan civa elektrot 

sistemli polarografi, Heyrovsky’ye Nobel ödülü kazandırmıştır. Teknolojinin sürekli gelişmesi 

ile birlikte polarografi yerini, voltametri tekniklerine, cıva ise yerini katı elektrotlara bırakmıştır. 

Ultramikroelektrotların keşfi ile birlikte ‘in vivo’ ve ‘in vitro’ ölçüm yapma imkânlarının 

artmasına bağlı olarak biyosensörler gelişmiştir (Zuman, 1965; Bontempelli vd., 2018; İsbir 

Turan vd., 2005; Üstündağ vd., 2009; Öztekin vd., 2011; Deveci vd., 2012). 

Kondüktometrik sensörler, elektrolit içerisinde analitin konsantrasyonuna bağlı olarak 

bir filmin veya malzemenin elektrik iletkenliğinin tespitine dayanan bir yöntemdir. İletkenlik 

biyosensörleri ise analit ile biyobileşen arasında oluşan etkileşimden sonra meydana gelen 

elektriksel iletkenlikteki değişimin ölçülmesi temeline dayanır (Mello ve Kubota, 2002).  

İmpedimetrik sensörler, diğer elektrokimyasal sensör teknikleri arasında en yeni olan 

tekniklerdir. Uygulama imkanı, sadece seçiciliğe bağlı olarak elektrot yüzeyine temas eden 

redoks probun impedans özelliğinin incelemesi bakımından sınırlıdır. Çünkü elektrot 

yüzeyindeki değişim, antijen-antikor uyumu ya da bir boşluk (cavity) içine adsorpsiyonla (taç 

eter uygulamaları, moleküler baskılanmış elektrot) takip edilebilir. Ancak bu şartlara uyan bir 

elektrot sistemi geliştirildiği takdirde mükemmel hassasiyetli bir sensör tasarlanabilir. 

İmpedimetrik sensörlerle çalışma aralığı çok düşük olan konsantrasyonlarda uygulama 

yapılabilir (Gupta vd., 2013; Gupta vd., 2013). 

Biyosensörler biyokimyasal reseptörlerden oluşur ve biyolojik maddeyi bir elektrik 

sinyaline dönüştüren bir dönüştürücüye bağlanır. Bir enzim, hücre, doku dilimi, organel, peptid, 

antikor, nükleik asit gibi biyolojik bir molekül, moleküler tanımayı sağlar ve analiti 

değiştirebilir. Elektrokimyasal dönüştürücü özellikleri değiştirmeyi izler. Dönüştürücünün 

seçimi biyolojik reaksiyona bağlıdır. Moleküler tanıma, analitin kendi ürünlerine biyokatalitik 
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sensör tarafından belirlenerek kimyasal olarak dönüştürülmesine eşlik edebilir. Diğer 

durumlarda, bir antikor kullanıldığında biyospesifik tanıma sistemleri ve etkileşimleri analit 

dönüşümsüz gerçekleşir bu da bir ilgi sensörü ile sonuçlanır (Stradiotto vd., 2003). 

2.5. Karbon Elektrotlarla Sensör Uygulamaları 

Elektrokimyasal uygulamalarda kullanılan düşük maliyetle geliştirilen karbon 

elektrotlar, geniş potansiyel pencerelerde çalışılma imkânı sağlamaktadır (İsbir Turan vd., 

2012). Karbon elektrotlar; camsı karbon elektrotlar ve modifiye türleri, perde baskılı grafit 

elektrotlar, yüksek düzenlenmiş pirolitik grafit elektrotlar (HOPG), kalem grafit elektrotlar, 

karbon pasta elektrotlar, karbonlaştırlmış (karbonize) elektrotlar, grafen ve grafen türevi 

elektrotlar ile karbon nanotüp elektrotlar olarak kategorize edilebilir  (Erkal vd., 2016; Nowak 

ve McCreery, 2004). 

Camsı karbon elektrotlar (GCE), fenol/formaldehit ya da poliakrilonitrilin 1000-3000 

˚C arasında, basınç ile karbonize edilmesiyle üretilir. Mekanik ve elektriksel özellikleri, 

inertliğinden dolayı kimyasal tepkilere girmemesi, tekrarlanabilir yüzeyler sağlaması elektrot 

olarak seçilmesinde olumlu etki sağlamıştır (Erdem, 2010; Üstündağ ve Solak, 2009). 

Perde baskılı karbon elektrotlar (SPCE) ise bir karbon türü mürekkebin, yalıtkan 

substrata baskılanmasıyla elde edilir. Pratikliği ve biyokimyasal sensör uygulamalarındaki 

hassasiyetiyle geleceğin elektrotları arasında gösterilmektedir (Lucarelli vd., 2002; Marazza vd., 

1999). 

Kalem grafit elektrotların (PGE) diğer çalışma elektrotlarına göre tekrarlanabilirlikte 

gösterdikleri başarılarla literatüre girmiştir. Alt tayin sınırının düşük konsantrasyonlara 

ulaşabilmesi, elektrotun ucuz ve tek kullanımlık olması itibariyle kullanımları gün geçtikçe 

artmaktadır (Karadeniz vd., 2003; Wang vd., 2001b). 

Yulkarıda belirtilen elektrotlar çeşitli organik/inorganik bileşiklerle veya geliştirilen 

malzemelerle (CNTs, grafen türevleri metan nanoparçacıklar, polimer nanofimler) modifiye 

edilebilirler. Aynı zamanda doğal karbon içeren bitki (selüloz esaslı) ve hayvan uzuvları 

(özellikle kitin ihtiva eden böcek veya deniz ürünleri) da pirolizlenerek karbonlaştırma işlemi 

ile elektrot haline dönüştürülebilirler. Bunun yanı sıra kömür katranı içerdiği zengin aromatik 

çok halkalı bileşiklerle etkin bir karbonize elektrota dönüşebilir  (Erkal vd., 2016; Yadav vd., 

2018). 
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Karbon elektrot haricinde Pt ve Au, Pd ve Ni gibi metal elektrotlarda tercih 

edilmektedir. Bu elektrotlar, elektroaktif tür üzerinde oldukça yüksek elektron aktarım kinetiği 

oluşturmakta ve geniş bir potansiyel aralığında çalışma imkanı sunmaktadır (Carpini vd., 2004; 

Herne ve Tarlov, 1997; Özkan vd., 2002; Üstündağ vd., 2009). 

2.6. Elektrokimyasal İmpedans Spektroskopisi 

Elektrokimyasal impedans spektroskopisi (EIS); elektrokimyasal sistemlerin sistemlerin 

mekanik ve kinetik özelliklerindeki değişimleri analiz etmek için kullanılan bir yöntemdir. Son 

yıllarda impedans spektroskopik yöntemleri kullanılarak karbon yüzeylerin elektrokimyasal 

özellikleri üzerine çok sayıda çalışmalar yapılmıştır (İsbir Turan vd., 2008). Elektrokimyasal 

impedans spektroskopisi; çift katmanlı kapasitans, difüzyon impedansı, yük aktarım hızının 

belirlenmesi, çözelti direnci ve malzemelerin korozyon özellikleri dâhil olmak üzere 

elektrokimyasal sistemin elektrokimyasal karşılıkları hakkında araştırma yapılabilecek etkili ve 

güçlü bir tekniktir. EIS, yüzey kaplamalarının pürüzlüğü hakında da bilgiler verir (Ateş, 2011). 

Elektrot yüzeyinin tünelleme etkisine göre redoks probun elektron aktarım mekanizma 

verilerinden elde edilen impedimetrik Nyquist ve Bode eğrileri, bir elektriksel eşdeğer devre ile 

modellenerek sistemin bir Randles devresi veya difüsyon etkili (Warburg etkisi) Randles 

devresi olup olmadığı hakkında bilgiler verir. Hatta Nyquist eğrisinin dağılımından üst üste 

farklı nanofilmlerin oluşup oluşmadığı konusunda da bilgiler elde edilebilir (Üstündağ ve Solak, 

2009). 

2.7. Substrat Olarak Cam Fiber (GF) 

Cam fiber, Alüminyum silikatın yüksek sıcaklıkta camsı hale dönüştürülmesiyle 

püskürtme yöntemiyle elde edilen fiber yapılardır (Hu ve Liu, 2010). Mikro yapıda olması 

itibariyle yalıtkan cam fiberler üzerine nanoboyutta kaplanan karbon malzemenin iletkenliği 

oldukça yüksek olacaktır. Bu nedenle tez çalışmasında da yüzey alanı oldukça fazla cam fiberler 

kullanılmıştır. 
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3. DENEYSEL KISIM 

Deneysel işlemlerde kullanılan bütün kimyasallar ve çözücüler Merk, Sigma-Aldrich ve 

Riedel gibi firmalardan temin edilmiştir. Cam fiber, fırın imalatında kullanılan bir ticari 

firmadan, kömür katranı ise Orcan Asfalt ve Yalıtım Ürünleri A.Ş. (Tuzla)’den temin edilmiştir. 

Elektrokimyasal ölçümler, Ivium CompactStat (ABD) elektroanalizör üzerinde üçlü 

elektrot sistemi (Ag/AgCl(doy) referans elektrot, Pt karşıt elektrot ve modifiye karbon çalışma 

elektrotu) ile alınmıştır. Deneysel işlemlerde kullanılan saf ultrasaf su (UPW) Human Power 1+ 

(, 18.2 M cm,  G. Kore) cihazından temin edilmiştir. 

3.1. Karbon Elektrotun Hazırlanması 

3.1.1. Amin içerikli elektrotun hazırlanması 

Cam fiber (GF) su ve etanol ile 2’şer defa yıkandıktan asetonitril içinde 10 dakika 

sonike edilerek yıkanmıştır. Kurutulan cam fiberin (GF) 10 g’ı tartılmış ve 10 g kömür katranı 

(CTP) ile aseton içinde homojen karışım haline getirilmiştir. Aseton içinde viskozitesi düşük 

olan karışım, bal kıvamına gelinceye kadar iki gün bekletilerek arada karıştırılmak suretiyle 

dinlendirilmiştir. Karışım, inert azot atmosferli tüp fırın içerisinde 10 ºC/min’lık ısıtma ile 1000 

ºC’de bir saat karbonize edilmiştir. Elde edilen ürün, speks tipi öğütücü içinde 1 saat 

öğütüldükten sonra etil alkolde çözülmüş kamalak reçinesi (Cedrus libani A. Rich.) bağlayıcısı 

ile 3 ton basınç altında disk elektrot haline getirilmiştir (Üstündağ ve Erkal, 2017).  Hazırlanan 

elektrot malzemesi GF-CTP olarak kısaltılarak isimlendirilmiştir. Elektrot performansında 

kıyaslama yapabilmek için, aynı şartlarda sadece kömür katranının karbonizasyonu ile elde 

edilen CTP hazırlanmıştır. 

GF-CTP elektrot yüzeyinde, amitleşebilecek karboksilat uçları oluşturulmuştur. Bunun 

için Her bir GF-CTP disk elektrot 4M HNO3 çözeltisi içinde 12 saat bekletilmiştir. Karboksilat 

uçlarına sahip elektrotun ismi GF-CTP-COOH olarak kısaltılmıştır (Profumo vd., 2006). 

GF-CTP-COOH disk elektrot yıkandıktan sonra pH’sı 7 olan 0,1 M fosfat tamponu 

(PBS) içerisinde 0,01 M karbodiimit/süksin imit (EDC/NH) karışımı içerisinde 12 saat 

bekletilmiştir. GF-CTP-COOH disk elektrotun asit uç kısımları aktiflenerek amitleşmeye müsait 

hale getirilmiştir. EDC/NH ile aktiflenen GF-CTP-COOH elektrot, 1 mM 4-aminotiyofenol 

(ATP)’ün pH’sı 7 olan 0,1 M PBS içindeki çözeltisine daldırılarak 8 saat beklenmek suretiyle 
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yüzeyde tiyol grupları içeren GF-CTP-ATP (Şekil 3.1) elektrot elde edilmiştir  (Üstündağ ve 

Solak 2009). 

 

Şekil 3.1. GF-CTP-ATP elektrotun hazırlanmasına ait şema. 
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3.1.2. Altın nanoparçacıkların hazırlanması 

Yaklaşık 250 L %1’lik tetrakloroaurik asit (HAuCl4.3H2O) çözeltisi 50 mL’ye 

seyreltildikten sonra yaklaşık 98 ºC’de bir manyetik karıştırıcı içinde yaklaşık 500 rpm’de 

karıştırılırken üzerine yavaş yavaş %1,5’lik trisodyum sitrat çözeltisinden yaklaşık 5 mL ilave 

edilmiştir. Açık sarı renkli çözelti brillant kırmızı oluncaya kadar ısıtma ve şiddetli karıştırma 

işlemine devam edilmiştir. Renk dönümü tamamlandıktan sonra koloidal çözelti hızla 

soğutulmuş ve içindeki altın nanoparçacıklar (AuNPs), 20000 rpm’de 4 ºC’de soğutularak 

ultrasatrifüjle cihazıyla (Hermle, Z36HK, Almanya) santrifüj edilerek çöktürülmüştür. Elde 

edilen nanoparçacıklar kullanıma hazır hale getirilmek üzere 2 defa saf etanolde yıkanarak 

saflaştırılmış ve 25 mL’lik etanol çözeltisine alınarak buzdolabında saklanmıştır  (Güzel vd., 

2010). 

3.1.3. AuNP içeren disk elektrotların hazırlanması 

Etanol içinde stok olarak depolanan AuNPs içeren çözelti bir ultrasonik banyo içinde 

iyice sonike edilerek homojen koloidal çözelti haline dönüştürüldükten sonra 1 mL’si alınarak 

50 mL’lik etanol çözeltisine konulmuştur. GF-CTP-ATP disk elektrotlar, bu çözelti içine 

konularak 8 saat beklenmek suretiyle AuNP’ların, disk elektrot üzerindeki tiyol uçlarına 

kendiliğinden düzenlenen tek tabakalar (SAMs) modifikasyonuyla bağlanması (Güzel vd., 

2010). Nanoparçacıkla modifiye edilen elektrotun ismi GF-CTP-ATP-Au olarak kısaltılmıştır. 

3.2. Hazırlanan Elektrotların Karakterizasyonu 

GF-CTP-ATP-Au, GF-CTP-ATP, GF-CTP, CTP ve aynı yüzey alanına sahip olan 

(0,071 cm2) camsı karbon (GC) elektrotun elektrokimyasal karakterizasyonunda dönüşümlü 

voltametri (CV) ve elektrokimyasal impedans spektroskopisi (EIS) teknikleri kullanılmıştır. Her 

iki teknikte de 0,1 M KCl destek elektrolitinde hazırlanmış 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks 

probu çözeltisi kullanılmıştır.  

Hazırlanan elektrotların, IR (Bruker, Tensor-27, Almanya) karakterizasyonları 

yapılmıştır. IR spektrumları yorumlanarak malzeme üzerindeki fonksiyonel gruplar 

gösterilmiştir. AuNP ve bazı elektrot yüzeylerinin XPS (PHI 5000-Versa Probe, Φ ULVAC-

PHI.Inc., Japonya/ABD) ölçümleri alınarak elde edilen bağlanma enerjilerinden malzemeler 

karakterize edilmiştir. Cam fiber tabanlı malzemenin SEM (Zeiss-Evo, Germany) görüntüleri 
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alınarak mikroskopik karakterizasyonu tamamlanmıştır. Ek olarak AuNP’ların TEM (JEOL 

Ltd., Tokyo, Japan) görüntüleri alınmıştır. 

3.3. Elektrot Uygulamaları 

DNA oligonükleotid çözeltileri, 100 M olacak şekilde UPW (Ultrasaf su) ile 

seyreltilerek buzdolabında -20 ºC’de bekletilerek saklanmıştır. Seyreltilmiş çözeltiler ise 20 mM 

NaCl içeren PH’sı 7,4 olan PBS tamponunda hazırlanmıştır. 

Yakalayıcı DNA Prop (C-DNA):  

5'-HS-(CH2)4-GATCGCCCTTTTCCATTTCCATACATATTTCTGTTA-3' 

Hedef (Analit)  DNA (T-DNA):  

3’-GGAAAAGGTAAAGGTATGTATAAAGACAAT-5’ 

Eşleşmeyen DNA-1 (NC1-DNA): 3’-ATAATCCACCTATCCCAGTAGGAGAAAT-5’ 

Eşleşmeyen DNA-1 (NC2-DNA): 3’-TTAGCTCGTATAGCCGCTACCTAGGGAT-5’ 

Modifiye edilen AuNP içeren cam fiber elektrot (GF-CTP-ATP-Au) yüzeylerine PH’sı 

7,4 olan PBS çözeltisi içinde 1 M yakalayıcı DNA (C-DNA, Ella Biotech GmbH, Almanya) 

bağlanarak sensör propları 1 saat süreyle muamele ile bağlanmıştır. Bağlanmayan 

oligonükleotid kısımları saf su ile yıkanan elektrot GF-CTP-ATP-Au/C-DNA olarak 

isimlendirilmiştir.  

Optimizasyon çalışmaları 1,0 mM Fe(CN)6
3−/4− (0.1 M KCl içinde) impedans 

spektroskopisi ölçümleriyle hibridizasyon süresi ve sıcaklığı olarak belirlenmiştir. 

Hibridizasyon süresi 30-180 dakika aralığında, hibridizasyon sıcaklığı 20-50 ºC aralığında 

belirlenmiştir. 

Geliştirilen yöntemin kalibrasyon çalışmaları analit konsantrasyonu 0,1 pM – 10 nM 

aralığında belirlenmiştir. Sensörün genel şeması Şekil 3.2’de verilmiştir. 
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Şekil 3.2. Sensörün genel şeması. 

Geliştirilen yöntemin doğruluk ve kesinliği gün içi birbirinden bağımsız 5 seri olarak 

(N=5) 100 pM ve 1 nM analit standardı ile gün içi ve günler arası (ardışık 7 gün) olarak 

belirlenmiştir. Geliştirilen proba eşleşmeyen oligonükleotidin (NC1,2-DNA) girişim etkisi 

belirlenmiştir. 

Probun karalılık süresi optimum şartlarda PBS tamponunda 7 gün saklanarak 10 nM 

analit çözeltisiyle yine optimum şartlarda eşleştirilerek belirlenmiştir. 
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4. DENEYSEL SONUÇLAR VE TARTIŞMA 

4.1. Karakterizasyon Sonuçları 

Elektrokimyasal karakterizasyonlar doğrusal voltametri (LSV) ve elektrokimyasal 

impedans spektroskopisi (EIS) ile çalışılmıştır. Redoks probun dönüşümlü voltamogramları 

Şekil 4.1’de, katodik pik akımı değerleri ise Çizelge 4.1’de verilmiştir. Elektrokimyasal 

impedans spektroskopisi (EIS) ölçümleri DC potansiyeli 0,115 V’de 0,1-100 kHz aralığında 

ölçülmüştür. DNA uygulamalarında da aynı şartlar kullanılmıştır. 
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Şekil 4.1. 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) çeşitli elektrotlar 

üzerinde doğrusal voltamogramları (LSV). 
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Çizelge 4.1. 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) çeşitli 

elektrotlar üzerinde, dönüşümlü voltamogramlarından elde edilen katodik pik akımı değerleri. 

Elektrot Adı Katodik pik akımı değeri*  SD, A 

GC 7,25  0,21 

CTP 12,52  0,27 

GF-CTP 13,71  0,34 

GF-CTP-ATP 20,02  0,41 

GF-CTP-ATP-Au 30,33  0,35 

* Beş elektrot ölçümü ortalaması, SD: standart sapmalar 

Şekil 4.1’den ve Çizelge 4.1’den anlaşıldığı üzere feri/ferrosiyanür redoks probunun 

yükseltgenme pik akımının GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerinde daha fazla arttığı görülmüştür. 

Buradan anlaşılacağı üzere, redoks probun elektron aktarımı GF-CTP-ATP-Au elektrot ile en 

fazla katalizlenmiştir. GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerinde redoks probun anodik pik akımı 

yaklaşık 30 A’dir. 

Şekil 4.2’de 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) on gün 

saklanan bir GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerindeki LSV voltamogramı görülmektedir. 

Başlangıçta 30,33  0,35 A olan anodik pik akımı değerinin 10 gün açık havada atmosfer 

şartlarında saklanan elektrot üzerinde 30,27  0,41 A olduğu gözlenmiştir. 
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Şekil 4.2. 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) GF-CTP-ATP-Au 

elektrotun başlangıç ve on günlük saklama sonucu doğrusal voltamogramları (LSV). 

On günlük açık hava şartlarında saklanan bir elektrotun başlangıçtaki gibi redoks 

probunun elektron aktarımına katalitik etkisinin değişmediğini görmek, elektrotun kararlı 

olduğu anlamına gelir. 

Redoks probun (0,1 M KCl içinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6)  EIS 

karakterizasyonundan elde edilen Nyquist eğrileri Şekil 4.3’te verilmiştir. Eğrilerin eşdeğer 

elektriksel devre modellemesi Şekil 4.4’te ve yük aktarım direnci değerleri Çizelge 4.2’de 

verilmiştir. Elektriksel eşdeğer devre modellemesinde difüzyon etkili Randles (Warburg etkili) 

elektriksel devresi uyum göstermiştir (Üstündağ ve Solak, 2009). 
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Şekil 4.3. 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) çeşitli elektrotlar 

üzerindeki İmpedans ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrileri. 

Şekil 4.3’ten anlaşılacağı üzere redoks probun yük aktarım direncinin en küçük olduğu 

elektrot GF-CTP-ATP-Au elektrottur. Şekil 4.4’te gösterilen warborg eşdeğer elektriksel devre 

modellemesiyle fit edilen sonuçlara göre (Çizelge 4.2) GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerinde 

redoks probun yük aktarım direnci (Rct) 1,83 k’dur. Diğer elektrotlar üzerinde redoks probun 

elektron aktarım direncinin arttığı gözlenmektedir. 
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Şekil 4.4. EIS ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrilerinin eşdeğer elektriksel devre 

modellemesi. 

Çizelge 4.2. 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) çeşitli 

elektrotlar üzerindeki yük aktarım direnci değerleri. 

Elektrot Adı Yük aktarım direnci*, Rct  SD, k 

GC 9.41  0,67 

CTP 8.83  0,74 

GF-CTP 6,44  0,47 

GF-CTP-ATP 5.57  0,41 

GF-CTP-ATP-Au 1,83  0.17 

* Dört elektrot ölçümü ortalaması, SD: standart sapma 

Elektrokimyasal impedans spektroskopisi (EIS) ve doğrusal voltametri (LSV) ile redoks 

probun GF-CTP-ATP-Au elektrot yüzeyinde anodik elektron aktarımının hızlandığı ve 

dolayısıyla pik akımının arttığı gözlenmektedir. Bu da GF-CTP-ATP-Au elektrotun en iyi 

elektrokatalitik etkiyi gösterdiğine işarettir. 

GF ve GF-CTP elektrotlar SEM (Şekil 4.5 ve Şekil. 4.6) görüntüleri verilmiştir. GF’in 

SEM görüntüsü üçbin kat, GF-CTP’nin görüntüsü ise 5000 kat büyütülmüştür. 
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Şekil 4.5. GF’in SEM görüntüsü (2000X). 

 

Şekil 4.6. GF-CTP elektrotun SEM görüntüsü (5000X). 

Şekil 4.5 ve Şekil 4.6’daki SEM görüntüleri incelendiğinde, birinci şekilde GF 

fiberlerin yapıları net görülmektedir. İkinci şekile bakıldığında kömür katranı esaslı karbonize 
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(CTP) malzemenin cam fiber üzerine modiye olduğu anlaşılmaktadır. CTP-GF’in EDX analizi 

de alüminyum silikat şeklindeki GF üzerine karbon biriktiğini ispatlamaktadır (Şekil 4.7).  

 

Şekil 4.7. GF-CTP elektrotun pik şiddeti (Cps)-enerji(keV) EDX grafiği. 

Şekil 4.7’deki piklerden elde edilen elementlerin ağırlık ve atom % değerleri Çizelge 

4.3’de verilmiştir. Çizelgeden, anlaşılacağı üzere, cam fiberi oluşturan alüminyum silikat yapı 

üzerinde karbon bulunmaktadır. 

Çizelge 4.3. GF-CTP elektrotun EDX analiz sonuçları. 

Element % Ağırlık % Atom 

C (K) 11,57 20,24 

O (K) 22,09 29,00 

Al (K) 37,63 29,30 

Si (K) 28,71 21,47 

30-60 nm aralığında bulunan altın nanoparçacıkların (AuNPs) TEM görüntüleri Şekil 

4.8’de verilmiştir. 
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Şekil 4.8. Altın nanoparçacıkların TEM görüntüsü. 

GF, GF-CTP ve GF-CTP-ATP-Au elektrot, IR spektroskopisi ile karakterize edilmiştir. 

Şekil 4.9’da IR spektrumları verilmiştir. 
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Şekil 4.9. GF, GF-CTP ve GF-CTT-ATP’nin IR spektrumları. 
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Şekil 4.9’dan anlaşılacağı üzere, başlangıç substratı olan GF’in IR spektrumunda sadece 

GF’e ait spektrumlar mevcuttur. Yaklaşık 950-1500 cm-1 dalga sayısı aralığında Al-O-Si 

deformasyonu ve Si-O kuartz (550 to 800 cm-1) pikleri görülmektedir. 475 cm-1’de ve 1650 cm−1 

civarında Si-O-Si ve H-O-H, spektrumları vardır.  

CTP-GF’in IR spektrumunda ise farklı olarak yapıya alifatik ve aromatik C-H’lar 

gelmiştir. 2700-3000 cm−1 aralığında alifatik, 3000-3100 cm−1 aralığında ise aromatik C-H 

gruplarının spektrumları görülmektedir. 650-993 cm-1 aralığında ise CTP ile yapıya giren O-

H’in gerilmesine ait pik mevcuttur.  

Yapıya bir amit bağının kazandırıldığı GF-CTP-ATP’nin IR spektrumunda ise 1720 

cm−1 civarında –C=O (karbonil) pikleri ortaya çıkmıştır. Yapıdaki N-H grupları 3400-3700 cm−1 

civarında spektrum vermiştir (Lin vd., 2005; Cheng vd., 2014; Rondón vd., 2013; Vaculíková 

vd., 2011; Çelik vd., 2016). 

GF-CTP-ATP-Au elektrot X-ışınları fotoelektron spektroskopisi (XPS) tekniği 

ile karakterize edilmiştir. C1s, N1s, S2p ve Au4f ve dar bölge XPS spektrumları sırasıyla 

Şekil 4.10, Şekil 4.11 ve Şekil 4.12’de verilmiştir. 

294 292 290 288 286 284 282 280 278 276

-1000

0

1000

2000

3000

4000

5000

283.5 eV

285.6 eV

-CH

-C=O

-COO

Bağlanma enerjisi, eV

3000 Cps

288.6 eV

 

Şekil 4.10. GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerinde C1s dar bölge XPS spektrumu. 
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Şekil 4.11. GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerinde N1s dar bölge XPS spektrumu. 
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Şekil 4.12. GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerinde S2p dar bölge XPS spektrumu. 
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Şekil 4.13. GF-CTP-ATP-Au elektrot üzerinde Au4f dar bölge XPS spektrumu. 

4.2. GF-CTP-ATP-Au Elektrot Üzerinde Oligonükleotid DNA Uygulamaları ve 

HIV-1 Tayini 

GF-CTP-ATP-Au/C-DNA elektrotlar hazırlandıktan sonra 10 nM T-DNA ile 

hibridizasyon süresi 30-180 dakika aralığında, hibridizasyon sıcaklığı 20-50 ºC aralığında 

optimize edilmiştir. Hibridizasyon süresine ait Nyquist eğrisi Şekil 4.14’de ve Rct sonuçları 

Çizelge 4.4’te verilmiştir. Hibridizasyon sıcaklığının optimizasyonu yine impedans 

spektroskopisi tekniğiyle çalışılmış olup Nyquist eğrileri Şekil 4.15’te ve elde edilen Rct 

sonuçları Çizelge 4.5’e verilmiştir. 
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Şekil 4.14. 10 nM T-DNA ile çeşitli zamanlarda hibritleşen GF-CTP-ATP-Au/C-DNA elektrot 

üzerinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) impedans 

ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrileri (Hibritleşme sıcaklığı 35 C alınmıştır). 

Hibritleşme zamanı, Şekil 4.14’deki redoks probların elektron aktarım dirençlerine 

bağlı olarak 90 dakika olarak optimize edilmiştir. Çizelge 4.4’de Rct değerleri görülmektedir. 

Elektrotun analiti yakalama doygunluğuna 90 dakikada eriştiği anlaşılmakradır. Aynı şekilde 

Şekil 4.15’den ve Çizelge 4.5’den anlaşıldığına göre, C-DNA (yakalayıcı DNA) bağlı elektrot 

ile analit olan T-DNA’nın ideal hibritleşme sıcaklığının 35 C olduğu anlaşılmıştır. 



31 

 

 

 

20 25 30 35 40 45

2,0

2,5

3,0

3,5

4,0

4,5

5,0

5,5

6,0

R
c
t,

 k


Sıcaklık, 
o
C

 

Şekil 4.15. 10 nM T-DNA ile çeşitli zamanlarda hibritleşen GF-CTP-ATP-Au/C-DNA elektrot 

üzerinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) impedans 

ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrileri (Hibritleşme zamanı 90 dk alınmıştır). 

Çizelge 4.4. 10 nM T-DNA ile çeşitli sürelerde hibritleşen GF-CTP-ATP-Au/C-DNA elektrot 

üzerinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) impedans 

ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrilerinin Rct değerleri (Hibritleşme sıcaklığı 35 C 

alınmıştır) 

Hibritleşme süresi, dk Redoks probun Rct değeri, k  SD 

30 2,57 0,15 

60 3,48 0,13 

90 5,45 0,13 

120 5,47 0,14 

150 5,52 0,17 

180 5,49 0,11 
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Çizelge 4.5. 10 nM T-DNA ile çeşitli sıcaklıklarda hibritleşen GF-CTP-ATP-Au/C-DNA 

elektrot üzerinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) impedans 

ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrileri (Hibritleşme zamanı 90 dk alınmıştır). 

Hibritleşme sıcaklığı, C Redoks probun Rct değeri, k  SD, k 

20 2,03 0,17 

25 3,37 0,13 

30 4,48 0,15 

35 5,48 0,11 

40 5,32 0,21 

45 5,35 0,14 

Hibridizasyon şartları optimize edilen elektrotlar üzerinde EIS tekniği ile analit 

kalibrasyon çalışmaları yapılmıştır. Kalibrasyon grafiği 0,1 pM – 10 nM analit aralığında 

belirlenmiştir. Elektrot yüzeyinde hibritleşen analit konsantrasyonlarına bağlı olarak redoks 

probun Nyquist eğrileri Şekil 4.16’da verilmiştir. Nyquist eğrilerinin eşdeğer elektriksel devre 

modellemesiyle elde edilen Rct değerine karşılık analit konsantrasyon değişimi kalibrasyon 

grafiği Şekil 4.17’de verilmiştir. 
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Şekil 4.16. Çeşitli konsantrasyonlarda T-DNA ile etkileşen GF-CTP-ATP-Au/C-DNA elektrot 

üzerinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) İmpedans 

ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrileri. 
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Çizelge 4.6. Çeşitli konsantrasyonlarda T-DNA ile etkileşen GF-CTP-ATP-Au/C-DNA elektrot 

üzerinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) İmpedans 

ölçümlerinden elde edilen Nyquist eğrilerinin fit edilmesiyle elde edilen Rct değerleri 

Log C (mol/L) Rct, k SD, k 

-13 1,55 0,08 

-12 2,55 0,11 

-11 3,17 0,12 

-10 4,02 0,14 

-9 4,87 0,16 

-8 5,48 0,11 
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Şekil 4.17. Çeşitli konsantrasyonlarda T-DNA ile etkileşen GF-CTP-ATP-Au/C-DNA elektrot 

üzerinde 2 mM K3Fe(CN)6/K4Fe(CN)6 redoks probunun (0,1 M KCl içinde) İmpedans 

ölçümlerinden elde edilen kalibrasyon grafiği. 

Yöntemin analitik değerlendirmesi Çizelge 4.6’de verilmiştir. Çizeldege verilen alt 

tayin sınırı için S/N=3 olarak alınmıştır. 
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Çizelge 4.7. Geliştirilen analiz yöntemine ait analitik sonuçlar. 

Analitik Parametre Değeri 

Regrasyon denklemi Rct = 0,7878[logC] + 11,8581 

Eğimin standart hatası 0,02456 

Kesim noktasının standart hatası 0,27487 

R2 0,9966 

Lineer konsantrasyon aralığı 0,1 pM-10 nM 

Alt Tayin Sınırı – LOD 0,013 pM 

Literatürde DNA tayini için geliştirilen yöntemler ve performansları Çizelge 4.8’de 

verilmiştir. 

Çizelge 4.8. Literatürde çalışılan bazı elektrokimyasal DNA analiz sensörleri ve özellikleri. 

Elektrot Teknik Kalibrasyon aralığı LOD Referans 

MWCNTs/Ptnano DPV 2.25×10−11-2.25×10−7 1.0 × 10−11 (Zhua vd., 2005) 

MNP-Cys/CNTs-

GNP/Chi 
EIS 1×10−9-1×10−6 1.0 × 10−9 (Zhang vd., 2011) 

AuNPs-ATPGO EIS 1×10−13-1×10−9 1,13×10−14 (Gupta vd., 2013) 

PAN-nanoZrO2/PTyr  1×10−13-1×10−6 2,68×10−14 (Yang vd., 2012) 

AuNPs/PEM 
 
DPV 

 

1×10−11-1×10−5 1×10−11 (Liu vd., 2010) 

Probun karalılık süresi optimum şartlarda PBS tamponunda 7 gün saklanarak 10 nM T-

DNA analit çözeltisiyle yine optimum şartlarda eşleştirilerek belirlenmiştir. İmpedans ölçümleri 

sonucu redox prob için elde edilen Rct değerleri Çizelge 4.9’da verilmiştir. DNA eşleşmeleri 

pH:7,4 fosfat tamponunda 35 C’de 90 dakikalık hibritleşme süresiyle çalışılmıştır.   

Çizelge 4.9. 1,0 nM T-DNA ile eşlemiş elektrotun redoks prop ile kararlılık süresinin 

belirlenmesi. 

Gün Redoks probun Rct değeri, k Sensör-cevap geri kazanımı, %* 

1 4,870,16 - 

2 4,790,11 98,4 

3 4,85 0,15 99,6 

4 4,71  0,15 96,7 

5 4,94  0,11 101,4 

6 4,83  0,17 99,2 

7 4,80  0,16 98,6 

* % geri kazanım değerleri, 1. günün cevabı üzerinden hesaplanmıştır 
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Yedi günlük kararlılık deneyi sonucunda ikinci günden itibaren belirlenen sensörün geri 

kazanım değerleri %96,7 ile %101,4 arasında makul sınırlar içinde bulunmuştur. %95 güven 

seviyesi için sonuçlar arasında anlamlı bir fark olmadığı sonucuna varılmıştır. 

Geliştirilen yöntemin doğruluk ve kesinliği gün içi birbirinden bağımsız 5 seri olarak 

(N=5) 100 pM ve 1 nM analit standardı ile gün içi ve günler arası (ardışık 7 gün) olarak 

belirlenmiş olup Çizelge 4.10’da verilmiştir. DNA eşleşmeleri pH:7,4 fosfat tamponunda 35 

C’de 90 dakikalık hibritleşme süresiyle çalışılmıştır. 

Çizelge 4.10. Geliştirilen yöntemin doğruluğu ve hassasiyetini belirlemek için yapılan 

çalışmada birbirinden bağımsız beş seri ile gün içi ve yedi ardışık günler arası T-DNA 

konsantrasyonları için EIS ölçüm sonuçlarından elde edilen konsantrasyon verileri (N=5). 

Bulunan değer, kesinlik (%RSD) ve 

% doğruluk 
Eklenen T-DNA Konsantrasyonu 

100.0 pM 1.00 nM 

Gün içi 

Bulunan Değer 98,6  2,18 1,02  0,01 
% RSD 2,211 0,980 
% Doğruluk -1,4 2,0 

Günler arası 

Bulunan Değer 99,16  1,74 0,98  0,01 
% RSD 1,755 1,020 
% Doğruluk -0,84 -2,0 

Geliştirilen yöntemin hassasiyeti ve doğruluk sonuçlarından anlaşılacağı üzere gün içi 

ve günler arası değerlendirmelerde iki farklı konsantrasyon için kesinlik %0,98 ile %2.211 

arasında, doğruluk %-2,0 ile %0,2 arasında oldukça yüksek çıkmıştır. 

Geliştirilen prob ile 10 nM’lık T-DNA analiti üzerine eşleşmeyen oligonükleotidin 

(NC1,2-DNA) girişim etkisi araştırılmıştır. 1 M NC1-DNA ve NC2-DNA’nın etkin bir girişim 

etkisinin olmadığı tespit edilmiştir. NC1 ve NC2 varlığında 10 nM’lık T-DNA hibridizasyonu 

sonucu probtan elde edilen Rct değerleri Çizelge 4.11’de verilmiştir. 

Çizelge 4.11. 10 nM T-DNA için 1,0 M NC1-DNA ve NC2-DNA’nın varlığında bu 

moleküllerin girişim etkileri. 

Girişim yapabilecek iyon/molekül Konsantrasyon (μM) 
Redoks probun % 

Rct değişimi 

NC1-DNA 1.0 -1,24 

NC2-DNA 1.0 0,96 
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Çizelge 4.11’den anlaşılacağı üzere, girişim yapma ihtimali bulunan iki farklı 

oligonükleotid grubu için girişim çalışmaları yapılmıştır. Her iki eşleşmeyen grubun, T-DNA 

analit ile eşleşen elektrot üzerine bir etkisinin olmadığı, kaydadeğer bir girişim yapmadığı 

anlaşılmıştır. Çünkü NC1-DNA ve NC2-DNA ile sensör ile etkileştirildikten sonra, redoks 

probun %Rct değişimi %1’in altında ve %-1,5’in üzerinde makul düzeydedir. 

 



37 

 

 

 

5. SONUÇ 

Hazırlanan bu tez çalışmasında, Hiv-1 virüsünün DNA sekansı olan hedef analit 

T-DNA: 3’-GGAAAAGGTAAAGGTATGTATAAAGACAAT-5’ sekansına duyarlı seçiciliği 

ve hassasiyeti yüksek bir impedimetrik sensör geliştirimiştir. Sonuç olarak; 

1. Yüzey alanı oldukça geniş cam mikro fiber yapı (alüminyum silikat fiber) substrat 

olarak tercih edilmiştir. 

2. Yalıtkan olan cam fiber (GF) yapı, karbon malzeme ile kaplanarak iletken hale 

dönüştyürülmüştür. GF, kömür katranı (CTP) ile muamele edilerek yüzeyi kaplanan 

malzeme yüksek sıcaklık fırınında pirolizlenerek karbon kaplı cam fiber malzemeye 

(GF-CTP) gönüştürülmüştür. 

3. GF-CTP, kuvvetli asitle muamele edilerek oksidasyona maruz bırakılmış ve karbonun 

doğası gereği yüzeyinde karboksilat (–COOH) uçları oluşturulmuştur.  

4. GF-CTP yüzeiynde oluşan –COOH uçları, karbodiimitle muamele edilerek tiyol 

(-SH) grubu içeren bir amin olan 4-aminotiyofenol ile amitleştirilmiştir (GF-CTP-ATP). 

5. Uç grupları –SH olan GF-CTP-ATP, önceden hazırlanan altın nanoparçacıklarla 

etkileştirilerek (AuNPs) kendiliğinden düzenlenen tek tabakalar şeklinde modifiye 

olmuş ve AUNP içeren GF-CTP-ATP-AuNP elde edilmiştir. 

6. Malzeme, elektrokimyasal tekniklerle (LSV ve EIS), spektroskopi teknikleriyle (IR, 

XPS) ve mikroskopi teknikleriyle (SEM ve TEM) karakterize edilmiştir. 

7. GF-CTP-ATP-AuNP elektrot üzerinde AuNP’lar, SH grubu bağlı yakalayıcı DNA (C-

DNA) ile SAM modifikasyonu ile etkileştirilmiş ve C-DNA elektrot ucuna 

bağlanmıştır. 

8. Sensör, C-DNA içeren elektrot ve hedef analit olan T-DNA ile en uygun hibritleşme 

sıcaklığı ve süresi hesaplanarak impedimetrik ölçümle optimize edilmiştir. DNA 

eşleşmeleri pH:7,4 fosfat tamponunda 35 C’de 90 dakikalık hibritleşme süresiyle 

optimize edilmiştir.   

9. Optimize şartlarda 0,1 pM – 10 nM hedef analit (T-DNA) konsantrasyon aralığında 

elektrotla eşleşmeler sonucu alınan impedimetrik kalibrasyon çalışmaları yapılmıştır.  
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10. Kalibrasyon grafiği çizilerek, regrasyon analizi yapılarak Regrasyon denklemi: Rct = 

0,7878[logC] + 11,8581 (eğimin standart hatası: 0,02456 ve kesim noktasının standart 

hatası: 0,27487), R2: 0,9966, Lineer konsantrasyon aralığı: 0,1 pM-10 nM ve alt tayin 

sınırı (LOD): 0,013 pM (S/N:3) olarak bulunmuştur. 

11. Yedi günlük kararlılık deneyi sonucunda sensörün geri kazanım değerleri %96,7 ile 

%101,4 arasında elektrotun kararlı olduğu bulunmuştur. 

12. Geliştirilen yöntemin hassasiyeti ve doğruluğu 100 pM ve 1 nM T-DNA eşleşmesi 

sonucunda gün içi ve yedi ardışık günler arası incelenmiş olup, her iki konsantrasyonda 

da gün içi kesinlik değeri %0,980 – %2,211 arasında, % doğruluk değeri ise %-2,0 ile 

%2,0 arasındadır (N: 5). Sonuçlar %5’in altında olması itibariyle kesinliği ve doğruluğu 

yüksektir. 

13. 10 nM’lık T-DNA için iki tane eşleşmeyen DNA olarak NC1-DNA ve NC2-DNA 

varlığında girişim deneyşeri yapılmıştır. Girişim yapması muhtemel bu iki grubun 

varlığı, olmadığı durumda hesaplanan redoks probun %Rct sonuçlarında sadece 

%-1,24 ve %0,96’lık değişmelere sebep olmuştur. %5’in çok çok altında olan bu 

değişmeler ihmal edilecek kadar azdır. Bu da sensörün seçiciliğinin yüksek olduğu 

anlamına gelir. 
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