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Pd tabanli rezistif hidrojen sensorlerinde histerezis, Pd hidrojen absorpsiyon-
desorpsiyon siireglerindeki gecikme ve o-B faz doniisiimleri nedeniyle, hidrojen
konsantrasyonu artirilirken ve azaltilirken sensor direncinin farkli degerler gostermesine yol
acmaktadir. Bu durumdan kurtulmak icin Onerilen bir yontem de Pd alasimlarinin
kullanimidir. Bu ¢alisma ile magnetron pliskiirtme teknigi ile farkl altliklar iizerine Pd-Au
alasim ince filmleri iiretildi. Ayrica farkli bir nanoyapida Pd-Au alagim tiretmek i¢in anodik
aliiminyum oksit (AAO) nanoaltliklar {izerine filmleri kaplanarak nanoporoz yapilar elde
edildi. AAO nanoaltliklar anodizasyon yontemiyle {iretilmistir. Ardindan hazirlanan
nanoyapili Pd-Au alasimlarin ve AAO nanoaltliklarin yapisal incelenmesi SEM, EDS ve
XRD teknikleriyle incelenmistir. Sonraki asamada hazirlanan nanoyapili Pd-Au alagimlarin
elektriksel ozellikleri ve gaz sensor 6zellikleri incelendi. Anodizasyon sonucunda 60 volt
gerilim altinda, 0.4 M fosforik asit ¢ozeltisi ile ve 60 dk siirede olusturdugumuz AAO
nanotiip gozeneklerinin ¢ap1 yaklasik 75 nm’dir. Pd-Au alasim kaplanilan AAO
nanotiiplerde cap kiiciilmektedir. Olusturulan Pd-Au ince film sensoriin %1 hidrojen gazina
verdigi tepki sicaklik arttikca belirgin sekilde iyilesmistir. Farkli Pd-Au film kalinliklar
incelendiginde, film kalinlig1 arttik¢a sensér duyarliliginin azaldigi gézlenmistir. 120 °C ve
10 nm film kalinlig1, Pd-Au nanogdzenekli sensor i¢in en yiiksek sensor yaniti ve en hizlh
tepki stiresini elde edildi.

Anahtar Kelimeler: Palladyum, Altin, Alasim, Ince Film, Nanoporoz, Nanoteknoloji, Gaz
Sensor.
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In Pd-based resistive hydrogen sensors, hysteresis, due to delays in Pd hydrogen
absorption-desorption processes and a-f phase transformations, leads to different sensor
resistance values when hydrogen concentration is increased and decreased. A proposed
method to overcome this is the use of Pd alloys. In this study, Pd-Au alloy thin films were
produced on different substrates using magnetron sputtering techniques. Furthermore, to
produce a Pd-Au alloy with a different nanostructure, nanoporous structures were obtained
by coating the films onto anodic aluminum oxide (AAQO) nanosubstrates. AAO
nanosubstrates were produced by anodization. Subsequently, the structural analysis of the
prepared nanostructured Pd-Au alloys and AAO nanosubstrates was investigated using
SEM, EDS, and XRD techniques. In the next stage, the electrical properties and gas sensor
properties of the prepared nanostructured Pd-Au alloys were investigated. The diameter of
the AAO nanotube pores, formed by anodization at 60 volts with a 0.4 M phosphoric acid
solution for 60 minutes, is approximately 75 nm. The diameter decreases in AAO nanotubes
coated with Pd-Au alloy. The response of the formed Pd-Au thin-film sensor to 1% hydrogen
gas improved significantly as the temperature increased. When different Pd-Au film
thicknesses were examined, it was observed that the sensor sensitivity decreased as the film
thickness increased. At 120°C and a film thickness of 10 nm, the highest sensor response
and the fastest response time were obtained for the Pd-Au nanoporous sensor.

Keywords: Palladium, Gold, Alloy, Thin Film, Nanoporous, Nanotechnology, Gas Sensor.
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1. GIRIS
Hidrojen ¢evreye faydali ve temiz bir enerji kaynagi olarak kabul edilmistir. Hidrojenin
yanmasi ile elde edilen iiriin su buharidir. Hizla biiyiiyen endiistriyel termik enerji iiretim
istasyonlarinda hidrojenin enerji kaynagi olarak kullanimina ve hidrojenle g¢alisan araglarin
kullanimina yonelik biiyiik bir ragbet s6z konusudur. Fakat hidrojenin patlayicilig: ve yanicilig
ile ilgili sorunlar akillarda soru igareti birakmistir. Bundan dolay1 giivenilir ve hizli hidrojen
sensorlerin gelistirilmesi hidrojenin tiretimi, saklanmasi, kullanilmasi ve taginmasi i¢in olduk¢a

onemlidir (Tang ve dig, 2015).

Hidrojen enerjisi, yakit hiicreleri, hidrojenle ¢alisan araclar, demiryolu tasimaciligi ve
havacilikta 6nemli uygulama potansiyeline sahiptir. Ayn1 zamanda diisiik karbonlu, yesil ve
cok miktarda bulunan ikincil bir enerji kaynagidir. Son yillarda kalkinma i¢in umut verici temiz
enerji kaynaklardan biri olarak goriilmektedir. Hidrojen son derece diisiik yogunluga sahiptir.
Ayn1 zamanda renksiz ve kokusuz bir gaz oldugundan sizintiya egilimlidir. Havadaki
kontsantrasyon hacimce %4’e ulastiginda ciddi bir giivenlik riski olusturup patlamaya neden
olabilir. Bu giivenlik endisesi hidrojen enerjisinin yaygin olarak kullanilmasin
sinirlandirmaktadir. Yaygmhigimi arttirmak icin ¢ok diisiik hidrojen derisimlerini giivenli

bicimde tespit edilmesi biiyilk 6nem tasimaktadir (Wang ve dig, 2024).

Hidrojen sensorii, ortamda bulunan hidrojen gazinin varligin1 ve derigimini algilayan
Olctim cihazlanidir. Hidrojen sensorleri fiziko-kimyasal algilama mekanizmasina gore
elektrokimyasal, katalitik, termal iletkenlik, direng, optik ve mekanik tiplere ayrilabilir.
Hidrojen sensorleri i¢in hidrojen gazina duyarli malzemelerin se¢ilmesi 6nemlidir. Paladyum
(Pd) alagim sistemlerine dayali hidrojen sensorleri yaygin olarak incelenmekte ve
uygulanmaktadir. Pd bazli filmler, yiiksek termal kararlilik, yliksek hidrojen gecirgenligi,
mekanik mukavemet ve hidrojene karsi tek secicilik avantajlarina sahiptir. Saf Pd filmleri,
hidrojen gevreklesmesine karsi hassastir ve hidrojen sensorlerinin kararliligini 6nemli bir
sekilde etkiler. Bu nedenden dolay1r bu durumu engellemek i¢in saf Pd filmine giimiis, altin,
nikel ve diger metaller ile olusturulan alasimlar kullanilmaktadir. Pd ve alagimlari genellikle
hidrojen algilama malzemeleri ve hidrojen sensoérleri i¢in modifiye malzemeler olarak da

kullanilir (Gong ve dig, 2023).



2. KURAMSAL TEMELER

2.1. Gaz Sensorleri

Gaz sensorii, bir ortamda bulunan gazlarin varligimi ve derisimini algilayip 6lcen
elektronik algilayicidir. Gaz kagaklarini erken tespit ederek can ve mal giivenligini saglar. Gaz
sensorleri akilli algilama sistemlerinin kritik bilesenlerindendir. Cevre bilimi, otomotiv
enddistrisi, i¢ ve dis hava kalitesi izleme sistemleri, tip alan1 ve askeriye gibi alanlarda genis
uygulama yelpazesi nedeniyle ilgi cekmektedir. Gaz sensorleri genellikle kimyasal dedektorler
olarak siniflandirilir. Kimyasal sensorler bir doniistiiriicii ve istenen kimyasal reaksiyonu
direng, akim, frekans veya voltajdaki degisim gibi 6l¢iilebilir bir elektronik sinyale doniistiiren
aktif bir katmandan olusurlar. Kimyasal sensorler cesitli parametrelerle degerlendirilebilir.
Cihazin ¢esitli uygulamalardaki performansini etkileyen faktorler secicilik, algilama siniri
(LOD), hassasiyet, dogruluk, ¢oziiniirliik, geri doniisiimliiliik, tepki siiresi, toparlanma siiresi,
minyatlirlesme seviyesi, gii¢ tiiketimi, uzun kullanim 6mrii ve kablosuz ag ile potansiyel
entegrasyon olarak kabul edilir. Son senelerde gaz algilama teknolojisi {izerine farkli ¢aligmalar
yapilmis ve bu c¢alismalardan {iretim yontemleri, benzersiz ¢alisma prensipleri ve olasi
uygulamalar1 sebebiyle bircok arastirmaci daha ¢ok ilgi goren ¢esitli algilama yontemleri

gelistirmistir (Nazemi ve dig, 2019).

2.1.1. Elektrokimyasal gaz sensorleri

Elektrokimyasal sensorler, elektrotlar ve elektrolit ortami arasinda gergeklesen yiiklerin
aligveris sistemine dayanir. Calisma sekilleri ve iirettikleri sinyallere bagl olarak genellikle {i¢
ana gruba ayrlabilir. Bunlar amperometrik, voltametrik ve potansiyometrik olarak

grublandirilabilir.

Amperometrik gaz sensorleri (AGS) sabit bir ¢alisma voltaji icerir ve gaz tiirleri hassas
katmanla etkilesime girdiginde akim akisindaki degisiklikler hedef gaz konsantrasyonuyla
degismektedir. 20°C ile 80°C gibi genis bir ¢alisma sicaklig1 arasinda AGS’ler kullanilabilir.
AGS’ler kolayca erimeyen seramik elektrolitler kullanilarak yiiksek sicakliklarda ¢alisabilir.
Bir AGS’nin segilen bir analite yonelik seciciligi, elektrot malzemesinin hidrojenle kataliz
reaksiyonlarmi kolaylastirmak icin optimize edilmesiyle elde edilebilir. Buna ek olarak,
disaridan bir 6ngerilim uygulamak, belirli bir gaz tiirii i¢in oksidasyon reaksiyonunu veya

indirgenme reaksiyonunu termodinamik olarak destekleyebilir (Alenezy, 2024).



Yapr1 olarak potansiyometrik sensorler, farkli bir modda ¢alisan bir elektrolit ile temas
halindeki iki elektrotlu AGS’lerle aynidir. Amperometrik sensorler degisken voltajda,
potansiyometrik sensorler ise ideal olarak sifir akimda ¢alismaktadir. Tipik olarak Pd, Pt, Au
veya Ag gibi soy metaller potansiyometrik sensorlerde elektrot olarak kullanilir (Alenezy,

2024).

2.1.2. Termal iletkinlik gaz sensorii

Isil iletkenlige dayali gaz algilama mekanizmalari, onlarca yildir kullanilan kokli bir
yontemdir. Hidrojen gazinin tespit edilmesinde, havanin 1sil iletkenliginden yararlanilir.
Normal hava yaklasik 300 K’de 0.026 W/m.K 1s1l iletkenligine sahiptir. Bu tiir gaz algilamanin
temel prensibi, 1s1tilmis bir sensor gévdesinden ¢evredeki gaza gegen 1s1 miktarinin Sl¢giilmesine
dayanir. Ortama daha fazla hidrojen gazi verildik¢e, gaz karisiminin termal iletkenligi artar ve
sensOr lizerinden gergeklesen 1s1 kaybi da buna bagli olarak yiikselir. Bu degisim hidrojen

varliginin algilanmasini saglar (Alenezy, 2024).

Bu teknikte, biri hedef gaz (hidrojen) digeri referans gaz (hava) i¢in olmak iizere iki
adet direng elemani kullanilir. Bu direncler, Sekil 2.1°de gosterildigi gibi bir Wheatstone
kopriistine baglanir. Her iki hiicrede de yalnizca hava bulundugunda ve hedef gaz ortamda
olmadiginda, her iki direng ayn1 miktarda 1s1 kaybeder ve dolayistyla kopriiden ayni ¢ikis degeri
elde edilir. Hedef gaz ortama girdiginde ise hedef gaz hiicresindeki 1s1 kaybi, referans (hava)
hiicresindekinden farkli olur. Bu fark, Wheatstone kdopriisiiniin ¢ikisinda bir dengesizlik

olusturarak hidrojen varliginin tespit edilmesini saglar (Alenezy, 2024).

Hedef gazin ilgili hiicreye girmesiyle birlikte hiicrenin 1s1 kaybi gazin tiirline bagl
olarak degisir. Ornegin, hidrojen gaz1 bulundugunda ortamin 1s1l iletkenligi artt1g1 igin 1s1 kaybi
da yiikselir. Wheatstone kopriisiindeki dengesizlik ise elektrotlardan birinin analite maruz
kalmasi sonucunda olusan 1s1 kayb1 farkindan kaynaklanir. Bu fark hedef gazin varliginin
algilamasini saglar. Simon ve Arndt yaptiklar bir ¢aligmada otomobil yakit hiicreleri tarafindan
tiretilen hidrojen gazini tespit etmek amaciyla bir termal iletkenlik sensorii gelistirilmislerdir
(Simon ve Arndt, 2002). Sensoérdeki 1sitma elemani dielektrik bir membran igerisine
yerlestirmis ve membranin boyutu algilama performansini optimize edecek sekilde
ayarlamislardir. Yapilan ¢aligmalar sonucunda 1.5x1.5 mm membran boyutuna sahip sensoriin
daha iyi performans gosterdigi ve havada %0.2’ye kadar olan hidrojen seviyelerini tespit

edebildigi belirlenmislerdir.



Sekil 2.1 : Wheatstone kopriisii iizerinden termal iletkenlik sensoriiniin sematik diyagrami
(Alenezy, 2024).

2.1.3. Optik gaz sensorleri

Optik sensorlerde 151k 1sinlart elektrik sinyallerine doniistiiriiliir.  Fototransistor,
fotodiyot, fotovoltaik ve fotoiletken elemanlar gibi cesitli optik sensor tiirleri bulunmaktadir.
Bir optik gaz sensorii ise patlayici analitlere duyarh sensor yiizeyindeki degisimleri algilamak
icin bir 151k kaynag kullanir. Sensorde meydana gelen optik o6zellik degisimleri;
kemiliiminesans, floresans, yansima veya absorbans modlarinda o6lgiilebilen bir sinyale
doniistiirtilebilir. Sekil 2.2°de tipik bir optik sensoriin diyagrami gosterilmektedir. hidrojen gazi
molekiilleri sensor iizerindeki Pd kaplama yiizeyine tutundugunda yiizeyin optik yansiticiligi
degisir. Optik fiber kablo araciligiyla iletim 151tk demetindeki bu yansiticilik degisimi,
interferometre tarafindan algilanir ve Olgiilen sinyal hidrojen gazinin konsantasyonu ile

orantilidir (Alenezy, 2024).

d coating

Sekil 2.2 : Optik sensoriin sematik diyagrami (Alenezy, 2024).

2.1.4. Mekanik gaz sensorleri

Mekanik sensorler, bir metalin hidrojen gaz1 varliginda fiziksel 6zelliklerinin

degismesine dayanan sensOr grublarindan bir tanesidir. Genellikle bu sensdrlerde hidrojen



gazina duyarli Pd kullanilir. hidrojen gazi, metal kafesinin ara bolgelerine adsorbe oldugunda
metal hacminde genlesme meydana gelir. Bu metal bir mikro ¢ubuk (cantilever) iizerine ince
bir film olarak kaplandiginda olusan genlesme mikro ¢ubugun sapmasina veya biikiilmesine
sebeb olur. Sekil 2.3’e bakildiginda bu biikiilme goriilmektedir. Bu olay sensor sinyali olarak
degerlendirilir. Pd, gézenekli bir yap1 olusturacak sekilde daha yogun biriktirildiginde ve mikro
isleme teknikleriyle islendiginde, metalin i¢ yapisindaki gaz difiizyonu artar. Bundan dolay:
sensOr hidrojen gazina kars1 daha yliksek hassasiyet gosterir ve daha kisa siirede tepki verir

(Chauhan ve Bhattacharya 2019).
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Sekil 2.3 : Mikro ¢ubuk tabanli hidrojen sensdrlerinin sematik gosterimi (Iannuzzi ve dig,
2007).

2.1.5. Katalitik gaz sensorler

Katalitik gaz sensorleri, bir katalizoriin yiizeyinde yanict gazlarin oksidasyon
reaksiyonu sirasinda ag¢iga cikan 1smin algilanmasi ile olusur. Yanici bir gaz olan hidrojen
ekzotermik olarak oksitlenir ve 1s1 yayar. Sekil 2.4’de katalitik gaz sensorlinlin sematik bir
yapist goriilmektedir. hidrojen gazi i¢in yanma 1si1s1 141,9 kJ/g'dir. Pelistor tipi sensorler bu
prensip dogrultusunda ¢alisir ve yanici gazlarin algilanmasinda yaygin olarak kullanilan sensor

tiirlerinden bir tanesidir (Chauhan ve Bhattacharya, 2019).
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Sekil 2.4 : Katalitik sensoriin genel semasi (Brauns ve dig, 2013).

Katalitik gaz sensorlerinde bulunan seramik kiireciklerden yalnizca birinin yiizeyi
katalizorle kaplanmistir. Diger seramik kiirecik ise referans olarak gorev yapar. Bu iki kiirecik
Wheatstone kopriisii seklinde devreye baglanir. Ortam sicakligl arttiginda her iki kiirecik de
esit bir bicimde 1sindigindan dolay1 kopriide denge bozulmaz ve sensor bir sinyal olusturmaz.
Fakat ortamdaki hidrojen gibi yanic1 bir gaz katalizor kaplh kiirecige ulasinca yalnizca bu
kiirecik oksidasyon nedeniyle 1sinir. Bu sekilde iki kiirecik arasindaki sicaklik farki Wheatstone
kopriisiinde dengesizlige yol agar ve sensor ¢ikis sinyali olusur. Katalitik sensorlerde seramik
kiireciklerin Sekil 2.5°de goriildiigii gibi Wheatstone kopriisii diizeniyle baglanmasi tipik bir
yap1 olarak kullanilir (Boyraz, 2023).

Referans
Pelistori

Ra

Pelistor

Katalitik Sensor Wheatstone Kopriisii

Sekil 2.5 : Katalitik sensorde seramik kiireciklerin Wheatstone kopriisii seklinde baglanmasi
(Hiibert ve dig, 2011).



2.2. Nanoteknoloji

Nanoteknoloji alanindaki arastirmalar biiyiik 6lciide islevsel nanodlgekli yapilarin ve
cihazlarin kontrollii bigimde iiretilmesine odaklanmaktadir. Bu baglamda asagidan yukariya
kendi kendine montaj yaklasimi, arastirmacilarin ve miithendislerin karsilastig1 bir¢cok teknik
soruna ¢Oziim sunabilen etkili bir yontem olarak 6ne ¢ikmaktadir. Bu yaklasimin temelinde,
nanodl¢ekli malzemelerin kiigiik boyutlarinin siirecin dogal olarak islemesine olanak saglamast
yatmaktadir. Alliminyumun anodizasyonu ile elde edilen AAO membranlar, kendi kendine
montaj mekanizmasinin basarili bir 6rnegini olusturmaktadir. Anodizasyon sirasinda
uygulanan elektrokimyasal parametreler sayesinde, AAO membranlarmin gozenek capi,
gozenek aralifi, porozitesi ve morfolojisi yliksek dogrulukla kontrol edilebilmektedir. Bu
ozellikler, AAO yapilarinin diizenli ve yiiksek yiizey alanina sahip nanodlgekli sablonlar olarak
kullanilmasia olanak tanimaktadir. AAO destekli Pd-Au PVD kaplamalar sayesinde elde
edilen nanoyapil yiizeyler, yliksek hacim orani ve artirilmig aktif alan sunmaktadir. Bu durum,
ozellikle gaz sensdrii uygulamalarinda, Pd-Au alagiminin gaz molekiilleriyle etkilesimini

artirarak duyarliligin yiikselmesine katki saglar (Eessaa ve EI-Shamy, 2023).

2.3. Pd Kristalografisi

Pd hidrojen algilamada kullanilan 6nemli metallerden birisidir ve kendi hacminin
yaklasik 900 katina kadar hidrojen absorbe edebilme 6zelligine sahiptir. Bu 6zellikten dolay:
Pd kristalografik yapisinin ayrintili bi¢imde incelenmesi gerekmektedir. Sekil 2.6’da
gosterildigi gibi Pd ylizey merkezli kiibik (FCC) bir kristal kafes yapisina sahiptir. Bu yap1
sebebiyle Pd koordinasyon sayis1 12, paketleme faktorii ise 0.74 olarak hesaplanir (Wang,
2020).

Baska bir soylemle fcc kristal yapisinda atomlar kompakt bir sekilde dizilmis kristal
hacminin %74 i atomlar tarafindan doldurulmustur. Geriye %26 lik bos hacim ise oktahedral
ve tetrahedral ki tip ara-yiizey boslugu seklindedir. Pd kafesindeki bu bosluklar metal atomlarin
veya metal olmayan (Hidrojen, Carbon) atomlarin bu hacimlere yerlesmesine imkan saglar.
Bundan dolayr hem Pd bazli alagimlar iiretilebilir hem de Pd hidrojen depolama ve algilama

kapasitesi artar.
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Sekil 2.6 : Yiizey Merkezli Kiibik (FCC) kristal kafes modeli (Wang, 2020)

Belirtildigi gibi Pd biiylik miktarda hidrojen absorbe edebilen duyarli bir algilayici
metaldir. hidrojen emilimi sirasinda Pd—H sistemi yani PdHx (burada x, H/Pd atomik oranini
ifade eder) olusur. Bu faz olusumu ve hidrojen’nin Pd igerisine niifuz etme mekanizmasi, Pd

bazl1 hidrojen sensorlerinin ¢aligma prensibinin anlagilmasi agisindan temel bir 6neme sahiptir.

Pd-H etkilesim sistemi, Sekil 2.7'de gosterildigi gibi, a faz1 ve B faz1 olmak iizere iki
karismayan PdHx fazlarimi gosterir. Iki karismayan o ve B fazinin bir arada bulunmas,
karigabilirlik boslugu (o + B) olarak adlandirilir (Wang, 2020). Oda sicakliginda, o fazi,
yaklasik 0,02 H/Pd degerinde amax'a kadar bir bilesim araliginda bulunur ve Bmin ile birlikte 0,6
H/Pd degerine kadar olusabilir. Pd, Pd-H etkilesim sisteminde iki farkli faza sahip olmasina
ragmen, fcc kristal kafes yapisi, kafes parametresi disinda degismez. X-1s1n1 kirinimi (XRD)
sonuclari, saf Pd’un kafes parametresinin 3,89 A (0,389 nm) oldugunu, Omax Ve Pmin
parametrelerinin ise sirasiyla 3,895 A (0,3895 nm) ve 4,025 A (0,4025 nm) oldugunu
gostermektedir (Wise ve dig., 1975). a ve B fazlarimin kafes parametreleri, kafes hacmi
genlesmesinin %10'un iizerinde oldugunu gostermektedir. Pd ince filmine siirekli olarak daha
fazla hidrojen atomu emildiginden, Pd kafesi i¢inde daha fazla hidrojen bdlgesi olusur ve bu da
yiiksek i¢ gerilimlere, yap1 deformasyonuna ve sonunda film hasarina yol acabilir. Daha 6nce
yapilan ¢alismalarda yiiksek hidrojen konsantrasyonuna maruz kalan Pd ince filmlerinin ylizey
SEM goriintiilerinde bozunmalar net olarak ortaya konulmustur (Oztiirk ve Kiling 2016; Lee ve
dig. 2010). Bu nedenle, Pd’un malzeme o6zellikleri, film ve alt tabaka arayiiziindeki basing

gerilimini ve kirilma olgusunu ele almak i¢in 1yilestirilmelidir.
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Sekil 2.7 : Pd-hidrojen faz diyagrami (Huang ve dig., 2007).

Pd bazl direngli hidrojen sensoriiniin gaz algilama mekanizmasi, temel olarak Pd ile
hidrojen gazi arasindaki etkilesime dayanir. Bu etkilesim Sekil 2.8’de sematik olarak
gosterilmistir. hidrojen gazi tasiyici gazla birlikte test odasina verildiginde ortamda yogun
miktarda hidrojen molekiilii bulunur. Bu molekiiller Pd ince filmiyle temas ettiginde Once
yiizeyde H atomlarina ayrisir. Ardindan bu atomlar Pd atomlarinin oktahedral bosluklarina
dogru difiize olarak PdHx olusturur. Ttim bu siiregler Sekil 2.8’de ayrintili olarak gosterilmistir.
Pd filminin i¢ ve dig yiizeyleri arasinda farkli hidrojen kismi basinglar1 olustugunda, bir
kontsantrasyon gradyani: meydana gelir. Bu gradyan dogrultusunda hidrojen gazi, Sekil 2.8’de
belirtidigi lizere absorbe veya desorbe edilir. hidrojen absorbsiyonu, Pd filminin dig
yiizeyindeki hidrojen kismi basinci i¢ kisimdakinden daha yiiksek oldugunda gergeklesir.
hidrojen desorpsiyonu ise hazneye saf azot gazi gibi tasiyici gaz verildiginde baglar. Bu
durumda Pd i¢inde depolanmis H atomlar1 yiizeye dogru geri difiize olur ve ylizeyde birleserek
hidrojen molekiilleri halinde ortamdan uzaklasir (Sekil 2.8). Buradaki en 6nemli nokta, Pd ile

hidrojen arasindaki reaksiyonun tamamen geri dontistimlii olmasidir (Wang, 2020).
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Sekil 2.8 : Pd ve hidrojen gazi arasindaki etkilesim. (a) Hidrojen emilim durumu; (b) hidrojen
desorpsiyon durumu (Wang, 2020).

Daha 6nce de ifade edildigi gibi, Pd ince filminin hidrojen gazina maruz kalmasi
sirasinda gozlenen hacimsel genisleme, Pd-H sistemi i¢indeki o fazindan B fazina gergeklesen
faz doniisiimiiniin bir sonucudur. Sekil 2.9’da bu olay sematik olarak acik bir sekilde
gosterilmekte ve faz doniisiimiine bagli hacim genislemesi net bicimde tanimlanmaktadir. Pd
filmi hidrojen’ye maruz birakilmadan 6nce, Pd filminin kristal yapisi, Pd atomlarmin kafes
konumlarina iyi hizalandigini1 gostermektedir. Sekil 2.9'da gosterildigi gibi, hidrojen ortaminda,
hidrojenin Pd filmiyle etkilesimi meydana gelir ve Pd kristal orgii igerisine yerlesir, yogun
hidrojen konsantrsayonunda ise Pd kristal yapisinda hacimce genlesmeden dolay1 bozulmalar
gortlir (Wang, 2020). Yiksek konsantrasyonda hidrojen maruz kalan Pd kristalindeki

bozulmalar kalic1 olur.
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Sekil 2.9 : Numunenin yogun hidrojene maruz birakilmasiyla o fazindan  fazina faz gegisi
sirasinda Pd-H sisteminin ardisik semalari; (a) hidrojen girisinden once, (b) numunenin diisiik
konsantrasyonda hidrojen’ye maruz birakilmast, (¢) numunede yiiksek konsantrasyonda
hidrojen atomu ve (d) numunenin saf N> ortamina konulmasi ve hidrojen’nin desorpsiyon
isleminden sonrasi (Lee ve dig, 2010).

2.4 Pd-Au Alasim Hidrojen Algilama Mekanizmasi

hidrojen gazinin Pd kafesine difiize olmasi, metalin hacminde genislemeye yol acar.
Sekil 2.10°da gosteridigi gibi bu hacim artis1 filmin elektrik 6zdirencinde belirgin bir degisime
neden olur ve bu degisim ortamdaki hidrojen konsantrasyonunun tespit edilmesini saglar (Gong
ve dig., 2023). PdHy bilesigi a-PdHx ve B-PdHx olmak tizere iki farkli fazda bulunur. Bunlardan
a-PdHx yapisi nispeten diisiik hidrojen kismi basinci altinda olusur. a fazinin olusumu geri
dontistimlidiir. B-PdHx fazi ise daha yiliksek hidrojen kismi basinglarinda olusur ve geri
doniistimsiiz karakterdedir. Saf Pd filmleri, ortamdaki hidrojen atomlarin1 emerek PdHx ad1
verilen hidrit bilesigini olusturur. Saf Pd filmleri, hidrojen adsorpsiyon ve desorpsiyon
dongiileri sirasinda hacimsel olarak genlesmeye ve biiziilmeye maruz kaldigindan ¢atlama ve
kopmaya kars1 hassastir. Bu yapisal bozulma, sensoriin hidrojen algilama hassasiyetini,
kararliligin1 ve uzun dénem giivenirliligini 6nemli 6l¢iide azaltir. Saf Pd’nin Au ile alagim
yapmast, hidrojen kaynakli gevreklesmeyi onemli dlglide azaltabilir. Au atomlarinin atomik
yaricap1t Pd atomlarindan daha biiylik oldugu icin, Pd kafesine Au eklendiginde kristal yapi
genisler ve daha gevsek bir kafes olusur. Genisletilmis Pd-Au alagim kafesi, hidrojen atomlari
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icin daha fazla bosluk imkani saglar. Aym1 zamanda daha diisiik difiizyon engeli de
sagladigindan, hidrojen diflizyon hizin1 artirarak sensoriin tepki siiresini ve genel tepkisini
tyilestirir. Au katkisi, Pd kafesini genislettigi icin hidrojen emilimi sirasinda meydana gelen

kafes bozulmalarina eslik eden enerji kaybini azaltir (Gong ve dig, 2023).
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Sekil 2.10 : Pd bazli alasimli ince filmin kafes genislemesi ve diflizyon 6zellikleri (Gong ve
dig, 2023).

Ayrica Au katkilamasinin, Pd i¢inde hidrojen ¢oziinilirliiglinii artirdig1 ve buna ragmen
Pd’nin hidrojen algilama mekanizmasini temelde degistirmedigi bilinmektedir. Bundan dolay1
Pd—Au alagimlardaki hidrojen algilama hala Sieverts yasasina uygun sekilde davranir. Yani
sensoOriin algilamasi hidrojen’in kismi basincinin karekokii ile dogru orantili olarak artmaya
devam eder. Pd-Au alasimli ince film ile hidrojen arasindaki etkilesim sekil 2.10'da
gosterilmistir (Gong ve dig, 2023). Ortamdaki hidrojen kismi basinct arttiginda, hidrojen
molekiilleri fiziksel olarak filmin yiizeyine absorbe olur ve ardindan hidrojen atomlarina
ayrisarak filmin i¢ine yayilir. Filmdeki hidrojen atomlariin difiizyonu, iist ve alt arayiizlerdeki

konsantrasyon gradyani tarafindan yonlendirilir.

Ortamdaki hidrojen kismi basinci sabit oldugunda, Pd bazli filmin fiziksel ve kimyasal
ozellikleri de sabit kalir ve ortamdaki hidrojen kismi basinci azaldiginda, filmin yiizeyindeki
fiziksel adsorpsiyon zayiflar. Pd-Au alagim filmi hidrojene maruz kaldiginda, PdHx yapis1 H
atomlarinin Pd-Au alasim filmine girmesiyle olustugu, bunun da Pd-Au alasim pargaciklarmin
kafes hacmini genislettigi ve PdHx yapisini, sekil 2.11'de gosterildigi gibi, Pd-Au alasim
parcaciklar1 arasindaki boslugu doldurdugu tahmin edilmektedir (Gong ve dig, 2023). Bu
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nedenle, Pd-Au alasim filminin direnci hidrojen ortaminda azalir. Pd-Au alagim filminin
bulundugu ortamda hidrojen kismi basinc1 azaldiginda, hidrojen atomlari, hidrojenin dig kismi
basinci sabitlenene kadar alttan tiste dogru yayilir. Hidrojenin dis kismi basinci sifir oldugunda,
tiim hidrojen atomlar1 Pd-Au alasim filmi terk eder ve film orjinal haline doner (Gong ve dig,

2023).
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Sekil 2.11 : Pd alasimli ince filmin hidrojen algilama mekanizmasi (Gong ve dig, 2023).

2.5 Anodik Aliiminum Oksit (AAQO)

Aliiminyumun anodizasyonu genellikle yiiksek asidik ortamlarda gerceklestirilir ve
cogu durumda siireci kontrol edebilmek i¢in sicakligi ayarlanabilir bir banyo kullanilir.
Fosforik, siilfiirik ve oksalik asit gibi giiclii asitlerin yani1 sira diger yiiksek asidik ¢ozeltiler de
gozenekli oksit film yapilar iiretme potansiyeline sahiptir. Anodizasyon ile elde edilen film
yapilariin genellikle gbzeneklidir. Bu islem sirasinda kullanilan sicaklik araligi cogunlukla
donma noktasinin hemen altinda veya biraz iizerindedir. Borik asit ya da diger organik asit
tuzlar1 kullanilarak daha yiliksek akim yogunluklarini tasiyabilen bariyer tipi film yapilari
tiretmek miimkiindiir. Bir asit karisimi kullanarak ortam sicakliginda ve -40 °C gibi oldukga
diisiik sicakliklarda nanogdzenekli aliimina iiretimi, giiniimiizde kullanilan daha yiiksek
sicakliklardaki anodizasyon siiregleriyle karsilastirildiginda yeni ve dikkat ¢ekici kesiflere kap1
aralayabilmektedir. Bu yaklasim ile nanogo6zenekli aliimina sentezi i¢in potansiyel bir yenilik

sunarak literatiirde yeni bir aragtirma alani ortaya konulmustur. Ancak bu sicakliklarda gézenek
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diizeninin ve yapisal olusumun nasil sekillendigini belirleyen temel etkenlerin anlasilabilmesi
icin kapsamli ve ayrintili caligmalar yapilmasi gerekmektedir (Eessaa ve El-Shamy, 2023).
Anodizasyon bir anot (aliiminyum veya aliiminyum alasimi), bir katot (paslanmaz ¢elik veya
platin), DC veya AC gii¢ kaynag1 ve elektrolitten olusan iki elektrotlu bir elektrokimyasal
hiicrede kullanilan basit bir oksidasyon islemidir. Sekil 2.12 de gosterildigi gibi dogru akim
uygulanarak, yiizeyin elektrolit ile temas halinde oldugu anot yiizeyinde kontrollii bir oksit
tabakasi olusumu saglanir. Elektrokaplamanin aksine, ylizeye bir film olarak anodik oksit yapisi
uygulanmaz. Anodik oksit yapist metali kendi oksitine (6rnegin Al'den Al>Os'e) doniistiirerek

ana metalin kendisinden kaynaklanan bir yiizey kaplamasidir (Kavas, 2011).

J1F

|
|

Anot Katot

Sekil 2.12 : Anodizasyon diizenegi (Pasaoglu, 2011).

Anodik oksit yapist (AAO), oksit tabakasi altindaki aliiminyumla tamamen
biitiinlesmistir, bu da oksit tabakasinin par¢alanmasini veya soyulmasini nler. Anodizasyon
sirasinda anot bolgesinde oksijen salimi1 meydana gelir ve bunu takip eden reaksiyonlarla AAO
yapist olusur. Elektrokaplamada kaplama disa dogru biiyiirken anodizasyonda aliiminyum ile
aliminyum oksit arasindaki sinir metalin i¢ine dogru ilerleyerek biiylir. Anodize edilebilen
metaller (6rnegin niyobyum, tantal, titanyum, tungsten) arasinda aliiminyum benzersiz bir
metaldir. Bunun nedeni anodizasyon ile kalin, gozeneksiz bir oksit veya nano Olgekte

gozeneklerden olusan bir kaplama elde edilebilmesidir (Kavas, 2011).

Arastirmacilar, iiretim siirecini iyilestirmek amaciyla tek adimli, iki adimli ve cok adimli
anodizasyon gibi ¢esitli yontemler gelistirmistir. Gergek ihtiyaclara uygun sonuglar elde
edebilmek i¢in anodizasyon parametreleri hassas bir sekilde ayarlanmis ve bdylece farkli
uygulamalara yonelik bir dizi {iretim yaklagimi ortaya konmustur. Masuda ve Fukuda’nin

gelistirdigi, iki asamali anodizasyon yontemi, yliksek derecede diizenli gbzenek yapisina sahip
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AAQO iiretiminde 6nemli ilerlemelerin kaydedilmesini saglamistir (Masuda ve Fukuda, 1995).
[lk anodizasyonla elde edilen gdzenekli oksit tabakasinin uzaklastirilmasi, Al yiizeyinin
topografyasin1 6nceden yapilandirarak diizenli gukurcuklar olusturur. Bu 6n sablonlama etkisi,
ikinci anodizasyon asamasinda yilizey boyunca uzun menzilli ve yiiksek derecede diizenli
gozenek olusumunu tesvik eder. Tek agamali anodizasyon yontemiyle hazirlanan gozenekli
AAO’lerde gozeneklerin diizeni genellikle zayiftir. Buna karsilik ¢ok asamali anodizasyon
yontemiyle elde edilen delik yapilari, iki asamali anodizasyonla iiretilenlere benzer bir diizen
sergiler. Ayrica art arda uygulanan anodizasyon asindirma dongiilerinin gézenek c¢apinin

tekdiizeliginde belirgin bir artisa yol acabilecegi bulunmustur (Liu ve dig, 2021).

Anodizasyon, oksit liretmenin tek yolu degildir. Plazma destekli kimyasal buhar
biriktirme (PECVD) veya buharlastirma gibi diger yontemlerin de oksidasyon i¢in kullanildig1
bilinmektedir. Fakat bunlar igerisinde, anodizasyonun avantajlar1 onu daha O6nemli
yapmaktadir. Maliyetinin diisiik olmasi, daha hassas olmasi, kalinlik kontrolii ve prosesin daha

kolay yiiriitiilmesi bu avantajlara 6rnek olarak verilebilir.

Gozenekli aliiminyum oksit, derinlere dogru uzanan tiip benzeri hiicresel gozeneklerden
olusur. Her bir gozenek tiipiiniin tabaninda bariyer tabakasi olarak adlandirilan bir katman
bulundurur (Sekil 2.13). Bariyer tabakasinin kalinligi, kullanilan elektrolit tiirline ve uygulanan
potansiyele bagl olarak degisir. Elektrolitin bir diger 6nemli 6zelligi ise, olusan aliiminanin
blyiik bir kisminin ¢ozeltiye gegmesi nedeniyle, bu aliimina parcaciklarim1 tutabilme
kapasitesidir. Bariyer tipi oksitlerin aksine, gozenekli oksitler anodizasyon sirasinda
gerceklesen ¢oziinme reaksiyonlar: sonucu olusur. Bu siiregte ortaya ¢ikan aliimina pargaciklari

da gozenek olusumunun kaynagi olarak degerlendirilebilir ( Kavas, 2011).

¢ ne

Sekil 2.13 : Iyi diizenlenmis nano gézenekli AAO'nun gosterimi (Hagelsieb, 2007).
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Gozenek olusum mekanizmasi incelendiginde, akim yogunluklarmin kararl bir duruma
ulasana kadar izlenmesi, gozeneklerin nasil olustugunu anlasilmasinda yardimci olur (Sekil
2.14 (a)). Anodizasyonun baslangicinda, yiizeyde ince bir dogal bariyer oksit tabakasi bulunur
(Sekil 2.14 (bl)). Daha once belirtildigi gibi, bu bariyer tabakasi iletken olmayan ince bir
oksittir. Uygulanan potansiyel altinda elektrik alan1 ylizeyde yerel dalgalanmalara odaklanir ve
bu durum, metal ile elektrolit arasindaki en kisa yollar boyunca oksidin sicaklik ve/veya elektrik
alanmyla hizlandirilmis ¢oziinmesine neden olur. Coziinme devam ettikge, tiiplerin tabanlari
ayni1 seviyeye yaklasir ve bu siire¢ boyunca akim yogunlugu Sekil 2.14 (a) 1, 2 ve 3. bolgelerde
gosterildigi gibi azalir. Biitiin tiipler ayni yiikseklige ulagtiginda Sekil 2.14 (b4) akim
yogunlugu, Sekil 2.14 (a)nin 4. bolgesinde gosterildigi gibi sabit hale gelir. Sekil 2.14 (a),
elektrolit ve aliiminyum arasindaki en kisa yolu gosterirken Sekil 2.14 (b)’in 4. bolgesi ise bu

siirece ait yapinin yliksek biiyiitmeli goriiniimiinii sunar ( Kavas, 2011).

1.
—_

_ h=h*le Elsctrolyts
; ALD, AP oM |
&
€
]
b
£
3
5
o W

4

!

Anodization time (t)
a

Sekil 2.14 : a) Akim yogunlugu ve anodizasyon siiresi, b) AAO biiylime adimlarinin
gosterimi (Choi, 2004).
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3. MATERYAL ve YONTEM

3.1 AAO Uretimi

Bu ¢alisma ile magnetron piiskiirtme teknigi ile farkli altliklar iizerine palladyum-altin
(Pd-Au) alasim ince filmleri iiretildi. Ayrica farkli bir nanoyapida Pd-Au alasimi iiretmek icin
anodik aliminyum oksit (AAO) nanoaltliklar {izerine filmleri kaplanarak nanoporoz yapilar
elde edildi. AAO nanoaltliklar anodizasyon yontemiyle iiretildi. Ardindan hazirlanan
nanoyapili Pd-Au alagimlarin yapisal incelenmesi SEM, EDS ve XRD teknikleriyle incelendi.
Saflig1 %99.9 olan ticari aliiminyum (Al) folyolar 2.5 cm uzunlugunda ve 1 cm genisliginde
kesildi. Daha sonra bu Al folyolar salenin igine yerlestirildi. Salenin {izerine aseton dokiiliip
ultrasonik banyoda 15 dk boyunca yikandi. Bu yikama isleminin ardindan Al folyolarin
tizerine ipa dokiliip 15 dk boyunca ultrasonik banyoda yikandi. Ardindan Al folyolar iizerine
saf su eklenip 15 dk ultrasonik banyoda yikandiktan sonra Al folyolarin temizlenme islemi
tamamlanmis oldu. Bundan sonra temizlenen Al folyolarin nemini ortadan kaldirmak i¢in azot
ortaminda kurutuldu ve daha sonra anot gorevinde Al folyo ile ayri siirelerde anodizasyon
gergeklestirildi. Bos bir beherin i¢ine once % 85 olan 2.3 mL 0.4 M fosforik asit (H3PO4)
koyuldu sonra 47.7 mL saf su eklendi ve toplamda 50 mL H3POj4 ¢ozeltisi hazirlandi. Farkli
stirelerde (1, 2, 4 saat), farkli voltajlarda (20, 40, 60, 80 V) ve 20 °C derecede anodizasyon
islemi gergeklestirildi. AAO tiiplerinin gozenek boyutu ve dagilimi gibi &zelliklerin
belirlenmesinde anodizasyon islemi parametreleri c¢ok Onemlidir. AAO nanoalthiklar
sentezlemek i¢in 0.4 M H3POy4 ¢ozeltisi kullanilarak yapilan anodizasyon islemlerinin kosullar

Cizelge 3.1°de verilmistir.

Anodizasyon islemi sekil 3.1°de goriildiigii gibi 0.4 M H3POj4 ¢ozeltisi icerisinde anot
olarak Al folyonun katot olarak da Pt folyonun kullanildig1 elektrokimyasal hiicrede
gergeklestirilmistir.
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Giic kaynas

SESES PdAu
' kaplama |
p—
Nano gizenek
Ag elektrot
kaplama
Pt M
0.4 M M, POy
Elebtroln

Sensor fﬂtﬁﬁraﬁ

Sekil 3.1 : Deneysel siirecin ve kurulumun sematik bir agiklamasi. Anodizasyon yontemiyle
AAO altliklarinin olusturulmasi, ince film kaplama sistemi ile AAO iizerinde Pd—Au
kaplama, Pd-Au (nano gozenekli) lizerinde biriktirilmis Ag elektrotlar1 ve sensor cihazinin

fotografi (Sener, 2024).
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Cizelge 3.1 : AAO nanoaltlik numunelerinin kodlar1 ve bu numuneleri sentezlemek i¢in 0.4M
H3POy4 ¢ozeltisi kullanilarak yapilan anodizasyon islemlerinin kosullar

Kod Cozelti Potansiyel Sicakhik Siire
F1 04M 60 V 20 °C 1 saat
F1 0,4 M 60V 20 °C 1 saat
F2 04M 40V 20 °C 1 saat
F2 0.4 M 40V 20 °C 1 saat
F3 04M 20V 20 °C 1 saat
F3 0.4 M 20V 20 °C 1 saat
F4 04M 60 V 20 °C 4 saat
F5 0.4 M 60V 20 °C 2 saat
Fé6 04M 60 V 20 °C 1 saat
F7 0.4 M 60V 20 °C 1 saat
F8 0.4M 60 V 20 °C 1 saat
F9 0.4M 40V 20 °C 1 saat
F10 04M 40V 20 °C 1 saat
F11 0.4M 40V 20 °C 1 saat
F12 04M 20V 20 °C 1 saat
F13 0.4 M 20V 20 °C 1 saat
F14 04M 20V 20 °C 1 saat
F15 0.4 M 80V 20 °C 1 saat
F16 04M 80V 20 °C 2 saat
F17 0.4 M 20V 20 °C 4 saat
F18 04M 80V 20 °C 1 saat
F19 0.4 M 80V 20 °C 1 saat
F20 04M 80V 20 °C 1 saat
F21 0.4 M 80V 20 °C 1 saat
Al 04M 60 V 20 °C 1 saat
A2 04 M 60V 20 °C 1 saat
A3 04M 60 V 20 °C 1 saat
A4 04 M 60V 20 °C 1 saat
AS 04M 40V 20 °C 1 saat
A6 04 M 40V 20 °C 1 saat
A7 04M 40V 20 °C 1 saat
A8 0.4 M 40V 20 °C 1 saat
A9 04M 20V 20 °C 1 saat
A10 0.4 M 20V 20 °C lsaat
All 04M 20V 20 °C Isaat
Al2 0.4 M 20V 20 °C lsaat
Al3 04M 80V 20 °C Isaat
Al4 0.4 M 80V 20 °C 1 saat
AlS 04M 80V 20 °C Isaat
Al6 0.4 M 80V 20 °C 1saat
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3.2. Pd-Au Alasim Filmlerin Uretilmesi

Baglica ince film kaplama yontemleri arasinda kimyasal buhar biriktirme (CVD) ve
fiziksel buhar biriktirme (PVD) bulunmaktadir. Ilkinde kaplama tiirlerinin kaynag olarak gaz
halindeki reaktifler kullanilirken, ikincisinde kaplama tiirlerinden en az biri kaplama haznesi
icinde katidan buharlagtirilir veya bagka bir sekilde atomize edilir. PVD islemleri, kat1 bir
kaynaktan malzemenin atomizasyonunu veya buharlagsmasini ve bu malzemenin bir kaplama
olusturmak tizere alt tabaka tizerine biriktirilmesini igerir. Kaynak malzemenin atomizasyon
yontemine gore kategorize edilebilirler. Malzemeler, kaynaktan veya hedeften kinetik enerji
transferi veya termal enerji girisi yoluyla uzaklastirilabilir. PVD yontemleri genellikle
buharlastirma ve piiskiirtme olarak ikiye ayrilir. Buharlagtirma, biriktirme malzemesi
kaynaginin termal buharlagmasini igerir. Pliskiirtme, kaynak malzemenin veya hedefin katodik
hale getirildigi ve genellikle inert bir gaz olan iyonlarla bombardiman edildigi kinetik olarak
kontrollii bir islemdir. Bu, hedefteki atomlara momentum aktarimiyla sonuglanir ve kaplama
atomlarinin atilmasina yol agar. Hem piiskiirtme hem de buharlastirma teknikleri yaklasik ayni
zamanlarda ortaya ¢ikmistir. Ik piiskiirtme deneyleri Grove (1852) tarafindan bildirilirken,
buharlagtirma biriktirmeyle ilgili ilk raporlar Faraday (1857) tarafindan yapilmistir. Son
zamanlarda, daha sonra tartisilacagi lizere, termal ve kinetik yontemlerin melezleri olan bir dizi
yeni PVD teknigi gelistirilmistir. PVD baslangicta elementel metalik kaplamalarm
biriktirilmesi i¢in bir yontem olarak kullanilsa da, alasim ve seramik biriktirme i¢in giderek

daha fazla kullanilmaktadir (Holmberg ve Matthews, 2009).

AAO nanotlip dizinleri olusturduktan sonra iizerine Pd-Au alasim ince film magnetron
sactirma teknigi kullanilarak kaplanmistir. Sekil 3.2°de goriilen ince film kaplama sistemi
(NVTS 400 NANOVAK) kullanilarak mikroskobik cam altliklar {izerine ve tek adim
anodizasyon ile tiretilen AAO altliklar {izerine 10 nm, 20 nm ve 40 nm kalinliginda Pd-Au
filmleri kaplandi. Filmlerin kalinligi, Inficon thichness monitor cihazi bulunan Quartz kristal
mikro terazi (QCM) kullanilarak kaplama sirasinda oOlgiildii. Ayrica AAO iizerine iki ug

yontemiyle 6l¢lim almak icin yine ayn1 yontemle 100 nm Ag elektrot kaplandi.
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Sekil 3.2 : Au-Pd kaplamada kullanilan DC sagtirma cihazinin fotografi

SEM analizi veya SEM teknigi olarak da bilinen taramali1 elektron mikroskobu (SEM),
diinya capinda bir¢ok alanda kullanilmaktadir. Nanometre ila mikrometre 6lgeginde organik ve
inorganik malzemelerin analizinde etkili bir yontem olarak kabul edilmektedir. SEM, 300.000x
ve hatta 1.000.000x'e (baz1 modern modellerde) varan yiiksek biiyiitme oranlariyla c¢alisarak
cok cesitli malzemelerin goriintiilerini ¢ok hassas bir sekilde tretir. Enerji Dagitic1 X-151m1
Spektroskopisi (EDS), nitel ve yar1 nicel sonuglar saglamak i¢in SEM ile birlikte calisir. Her
iki teknik de, taranan numunelerin malzeme bilesimi hakkinda yaygin laboratuvar testleriyle
saglanamayan temel bilgileri saglama potansiyeline sahiptir. EDS dedektorii, numunedeki
cesitli elementlerin X-151n1 karakteristiklerini enerji spektrumuna ayirir. Daha sonra spektrum,
belirli bir elementin genligini belirlemek i¢in EDS sistem yazilimi tarafindan analiz edilir (foton
enerjisi elektrik sinyallerine doniistiiriiliir). Son olarak, elementlerin kimyasal bilesim haritalar
hem nitel hem de nicel olarak belirlenebilir.Bu calismada farkli siirelerde ve farkli gerilim
altinda olusturulan AAO nanoaltliklarin ve Pd-Au kaplanan AAO altliklarin EDS analizi
yapilmustir.
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Bununla beraber farkli gerilim altinda yapilan anodizasyon sonucu olusan AAO nanotiiplerin

ve Pd-Au kaplt AAO altliklarin SEM goriintiilemesi Sekil 3.3’teki cihazlarda yapilmistir.
hd

Sekil 3.3 : SEM-EDS analizlerinin yapildigi cihazlarin fotografi

X-151m1 kirmimi (XRD) analizi, kristalin malzemelerin uzun menzilli diizenini (yani
yapisin1) ve kristal olmayan malzemelerinde kisa menzilli diizenini belirlemektedir. Bu
bilgilerden kafes sabitlerini ve fazlari, ortalama tane boyutu, kristallik derecesi ve kristal
kusurlar1 6grenilebilir. Gelismis XRD, gerinim, doku, kristal simetrisi ve elektron yogunlugu
hakkinda bilgi saglamaktadir. Radyasyon bir katiya c¢arptiginda, periyodik olarak aralikli
atomlar tarafindan radyasyonun tutarli sagilmasi, tek kristalin 6rneklerde nokta desenleri ve ¢ok
kristal Orneklerde halka desenleri lireten sagilmis 1sinlarla sonucglanir. Desen, kirinim
maksimumlarinin yogunluklar (pikler veya ¢izgiler) ve bunlarin konumlar1 (Bragg acis1 0 veya
diizlemler (hkl) arasi aralik d), belirli bir kristal yapi ile iligkilidir (Khan ve dig. 2020). Bu
caligmada farkli kalinliklarda olusturulan Pd-Au kapli camlarin XRD analizleri Sekil 3.4’teki

cihazda yapilmistir.
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Sekil 3.4 : XRD analizlerinin yapildig1 cihazin fotografi
3.3. Alasim Filmlerin Gaz Sensor Testleri

Gaz oOlglimlerini test edebilmek i¢in hazirlanilan tiim numuneler iizerine giimiis eletrot
kapland1. Hiicre icerisindeki atmosferin degisimiyle olusan direng iki nokta direng yontemi ile
Keithley 2700 multimetresi kullanilarak yapildi. Hidrojen sensor ol¢timleri Lakeshore 335
sicaklik kontrol cihaziyla numune sicakligi oda sicakligr ile 150°C araliginda degistirilerek
yapildi. Ug tane Alicat kiitle akis kontrol cihazi, hiicredeki hidrojenin 500 ppm-3000 (%3) ppm
araligindaki degisim icin kullanildi. Verileri kaydetmek i¢in LabVIEW programi kullanilarak
bilgisayara bagli GPIB veri toplama sistemi kullanildi. Sekil 3.5 (a)’da gaz dl¢iim sisteminin

fotografi ve sekil 3.5 (b)’de gaz 6l¢lim sisteminin sematik gosterimi verilmistir.
Sensor tepki parametresi asagidaki denklemle tanimlanabilir

Ro-Ry

AR
Sensor Tepkisi (%) =—x100 =

x100 3.1)
I{H H

Burada Ro, kuru hava akisi altinda sensoriin temel direng degeri, Ry, sensor belirtilen
hidrojen konsantrasyonuna maruz kaldiginda sensoriin direnci ve AR, sensdriin direncindeki
degisimdir; dolayisiyla, sensoriin direnci hidrojen konsantrasyonundaki artisa tepki olarak

azaldiginda sensor tepkisi pozitif degerler iiretir (Ali ve dig, 2025).
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(b)

Sekil 3.5 : Nanoyapili Pd-Au alagimlarin elektriksel ve gaz sensor 6zelliklerinin incelendigi
diizenegin (a) fotografi ve (b) sematik gosterimi (Kiling ve dig, 2022).
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4. BULGULAR VE TARTISMA

4.1. Yapisal Karakterizasyon

Bu calismada kullanilan AAO nanoyapilar anodik oksidasyon yontemi ile
tiretilmistir. Anodik oksidasyon sirasinda kullanilan elektrolit ¢ozeltisi 0.4 M H3POs sulu
cozeltisidir. Elde edilen AAO filmlerin morfolojik yapist SEM analizi ile belirlenmistir.
Sekil 4.1°de 20°C sicaklik ve 60 V potansiyel altinda 1 saat anodizasyon yapilan AAO’nun
farkli biiylitmelerdeki (a:20 kX, b:100 kX ) SEM goriintiileri verilmektedir. Bu
gorintiilerden elde edilen AAO filmin nano boyutta gozeneklerden olustugu goriilmektedir.
Sekil 4.1 (a)’da ylizeyde bolgesel cukur ve catlaklarin oldugu goriinse de cogunlukla diizgiin
bir yapinin elde edildigi goriilmektedir. Sekil 4.1 (b)’de ise gézenek caplarinin ortalama 75

nm oldugu ve diizgiin gézeneklerin olustugu daha net olarak anlagilmaktadir.

L Mag= 2000 KX EHT=2000ky Signald=SE1  WD= 10mm — Mag=10000KX EHT=2000kv Sigral A=8E1 WDO= 10mm

(@) (b)

Sekil 4.1 : 20 °C sicaklik ve 60 V potansiyel altinda 1 saat anodizasyon yapilan AAO’nun
farkl biiytitmelerdeki (a:20 kX ,b:100 kX) SEM goriintiileri

Sekil 4.1°de goriilen diizglin gozenek yapisinin nedeni diger olusturulan AAO

nanoyapilarina gore daha yiiksek gerilimin altinda iiretilmesidir.

Anodizasyon siirenin AAO nanotiiplerin yapisina etkisini gérmek i¢in 20°C sabit
sicaklik ve 60 V sabit gerilim altinda farkl siirelerde (a:4 saat b:2 saat c:1 saat) yapilan
anodizasyon islemleri ile AAO nanoyapilarin SEM goriintiileri Sekil 4.2°de goriilmektedir.

Bu goriintiiler incelendiginde 2 saat siire ile yapilan anodizasyon ile elde edilen nanoyapili
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gozeneklerin 1 saat siire ile yapilan anodizasyon ile elde edilen gézeneklerden daha biiyiik
oldugu goriilmektedir. 4 saat siire ile yapilan anodizasyon isleminde ise gbzenek yapisi
belirgin olarak gézlenememistir. Anodizasyon islemi sirasinda siire arttik¢a tiip duvarlar
uzamakta ve incelmektedir. Siire daha fazla uzakdikca incelen duvarlar nanograss adi verilen
nano¢im benzeri bir yapi olusturmaktadir. Nanog¢imler daha sonra olusan gdzeneklerin
listlinii kapatmaktadir. Sekil 4.2 a’da goriilen yapmin bu durumdan kaynaklandig:

diistiniilmektedir.

2000m 200nm =
— Mag=100.00 KX EHT=20.000ky Signal &= 581 WD= 10mm — Mag=100.00 KX EHT=20.000ky Signal &= 581 WD= $mm

(@ (b)

200nm
—

Meg=100.00 KX EHT= 2000k Signal A =S5E1 WD= 10mm

(©)

Sekil 4.2 : 20 °C sicaklik ve 60 V Potansiyel altinda farkl: siirelerde (a:4 saat, b:2 saat c:1
saat) anodizasyon yapilarak elde edilen AAO nanoyapilarin SEM goriintiileri.
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Anodizasyon potansiyelinin AAO nanotiip yapisina etkisini inceledik ve sekil 4.1°de
20 °C sabit sicaklikta ve 1 saat sabit siirede farkli gerilimler altinda (a: 20 V, b: 40 V, c: 60
V, d: 80 V) elde edilen AAO filmlerin SEM goriintiileri verilmistir. SEM goriintiileri
incelendiginde uygulanan gerilimin artis1 ile gézenek yapisinin biiylidiigli goriilmektedir.
Sekil 4.3 a’da ise diizensiz ve bozuk gozeneklerin olustugu goriilmektedir. Uygulanan
gerilimin artmasi ile elektrik alani siddeti artmaktadir. Elektrik alaninin siddetinin artmasi
ile birlikte AAO’daki ¢oziinme artar. Bu durumda nanotiip ¢apmin voltaj ile birlikte

artmasina neden olur (Surawathanawises ve Cheng, 2014).

200nm 200nm
— Mag=100.00 KX EHT=20.000kW Signal &= 5E1  WD= Smm — Mag=100.00 KX EHT=20.000kY Signal &= 5E1  WD= 10mm

(@) (b)

200nm
—

n
Meg=100.00 KX EHT=20.00kY SignalA=5E1  WD= {0mm —a Mag=10000KX EHT=2000kv SignalA=SE1 WD= Bmm

(©) (d)

Sekil 4.3 : 20 °C sicaklikta ve farkli potansiyellerde (a: 20 V, b: 40 V, ¢: 60 V, d: 80 V) 1
saat anodizasyon yapilarak elde edilen AAO nanoyapilarin SEM goriintiileri

Uretilen AAO nanoaltliklardaki Al ve O elementlerinin atomik bilesimini ve
dagilimim1 karakterize etmek i¢in enerji dagilimli X-isimn1 spektroskopi (EDS) analizi

yapilmistir. Sekil 4.4 (a) ve (b)’de sirastyla 20 °C sicaklikta 60 V gerilim uygulanarak 1
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saatte iretilen AAO’nun SEM goriintiisii ve bu SEM goriintiisiindeki sar1 g¢erceve ile
gosterilen bolgeden aliman EDS spektrumu verilmistir. Spektrumda Al, O ve P gibi
elementler igermektedir. Burada Al ve O elementlerinin pikleri alumina nanotiip altliklardan

ve P elementi ise anodizasyon c¢ozeltisinde kullanilan olan fosforik asitten

kaynaklanmaktadir.

1748

MAG: 20000 % HV;20.0kV WD 9.;9 mm
(a)
4pSasieY
4 El AN Series unn. C norm. C Atom. C Error
35{ | [wt.~-%] [wt.-%] [at.-%] [%]

Al 13 K-series 51.97 3%.90 28.38
P 15 K-series 1.01 0.77 0.48
0 8 K-series 77.26 59.32 71.14
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(b)

Sekil 4.4 : Anodizasyon yontemiyle 60 V’da 1 saat siire ile sentezlenen (a) AAO’nun
SEM goriintiisii ve goriintlideki sar1 ¢izilen kisimdan alinan (b) EDS spektrumu.
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Farkli kalinliklarda Pd-Au alasim ince filmleri AAO nanoaltiklar {izerine DC
sactirma yontemiyle kaplandi. 20 °C sicaklikta ve 60 V gerilim altinda 1 saat siire ile
sentezlenen kaplanmamis AAO’nun SEM goriintiisti Sekil 4.5 (a)’da, 40 nm Pd-Au alagimi
kaplanan AAO’nun SEM gorintiisii ise Sekil 4.5 (b)’de verilmistir. Bu goriintiilerden de
goriildiigl gibi Pd-Au kaplama ile birlikte AAO nanoyapilarinda goriilen tiip ¢aplari azalmis
ve duvar kalinliklar1 artmigtir. Bu farklilik gozenek ytizeylerine kaplanan Pd-Au alagimindan

kaynaklanmaktadir.

— Mag= 10000 KX EHT=2000kV SigralA=3E1 WD= 10mm

(@)

200nm

Mag=10000 KX EHT=2000kY SignalA=SE1 WD= 10mm

(b)

Sekil 4.5 : (a) 20 °C sicaklikta ve 60 V gerilim altinda 1 saat siire ile sentezlenen
kaplanmamis AAO’nun SEM goriintiisii (b) 60 V’da 1 saat siire ile sentezlenen ve 40 nm
Pd Au alagimi ile kaplanmig AAO’nun SEM goriintiisii
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20 °C sicaklikta ve 40 V gerilim altinda 1 saat siire ile sentezlenen kaplanmamig
AAO’nun SEM goriintiisti Sekil 4.6 (a)’da 40 nm Pd Au alagimi kaplanan AAO’nun SEM
gorlntiisii ise Sekil 4.6 (b)’de verilmistir. Bu goriintiilerden Pd-Au kaplama sonucu AAO
nanoyapilarinda goriilen nanotiip ¢aplarinin azaldigi ve duvar kalinliklarinin arttig
anlasilmaktadir. Ayrica Pd-Au kaplanan AAO nanoyapilarindaki gézeneklerin biiylik bir
kisminin kapandigi goriilmektedir. 40 V gerilim uygulanarak elde edilen nanotiiplerin

caplar1 daha kiiciik oldugundan kaplama sirasinda gozeneklerin biiyiik bir kismi1 kapanmustir.

200nm
Mag=10000 KX EHT=2000kY SignalA=SE1 WD= 10mm

(a)

— Mag= 10000 KX EHT=20.00kY SigralA=3E1 WD= 10mm

(b)

Sekil 4.6 : (a) 40 V’da 1 saat siire ile sentezlenen kaplanmamis AAO’nun SEM goriintiisii
(b) 40 V’da 1 saat siire ile sentezlenen ve 40 nm Pd-Au alasimi ile kaplanmis AAO’nun
SEM goriintiisii
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Sekil 4.7°de cam fizerine kaplanmis Pd-Au filminin XRD deseni goriilmektedir. Pd-Au
filminin kristalin durumu ve kristalinitesi, Cu-Ko radyasyonu (A = 1,5418 A) ile 30-90°
Bragg acisinda (20) bir X-1s1n1 difraktometresi (XRD) kullanilarak analiz edildi. Grafige
bakildiginda alasimdaki en yiiksek siddetli pikin 20 yaklasik 39 dereceye gelmektedir. Au
icin karakteristik(111) piki yaklasik 38.2-38.4° civarindadir. Pd i¢in (111) piki 40.1
civarindadir. Yapilan bu 6l¢iim Au(111) ve Pd (111) piki arasinda bulunuyor. Bu durum Au-
Pd alasimi ince film olarak kaplanmasi sonucu olusan alagim yapiya isaret eder (Zhang ve

dig., 2014).

Pd-Au alasim
250 1

111)

200 +

-
th
=]

Siddet (a. u.)
g

10 20 30 40 50 60 70 80
208(derece)

Sekil 4.7 : Cam iizerine kaplanan Pd-Au filminin XRD deseni.

Uretilen Pd-Au alasim ince film kapli AAO nanotiiplerdeki Pd, Au, Al ve O
elementlerinin atomik bilesimini ve dagilimi karakterize etmek icin EDS analizi
yapilmistir. Sekil 4.8 (a) ve (b)’de sirastyla 20 °C sicaklikta 60 V gerilim uygulanarak 1
saatte iretilen AAO altliklar tizerine 40nm Pd-Au alagim kapli halinin SEM goriintiisii ve
bu SEM goériintiisiindeki sar1 gerceve ile gosterilen bolgeden alman EDS spektrumu
verilmistir. Spektrumda Pd, Au, O ve Al gibi elementlerini icermektedir ve bu elementler
AAO nanotiipler ile PdAu alagim filminden gelmektedir. AAO kapli Pd-Au alasim filmlerin
EDS sonuglarindaki tabloya bakildiginda elementlerin birbiri ile atomik oranlar
goriilmektedir. Sadece Pd ile Au mukayese ettigimizde yaklasik olarak %73.2 Au ve %26.8
Pd oldugundan, bu konsantrasyona sahip sac¢tirma kaynagiyla iyi bir sekilde ortiismektedir.
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1747 Liass :
MAG: 20000 % - HV; 20.0 kV = WD: 9.8 mm

(a)

402V

S El AN Series unn. C norm. C Atom. C Error
1 1 [wt.-%] [wt.-%] [at.-%] [%]

1 | | Al 13 E-series 41.02 40.58 41.11
Au 79 M-series 21.78 21.54 2.99
30 Pd 46 L-series 6.14 6.07 1.56

O R
wWwwoo

3 i —t 0 8 K-series 32.16 31.81 54.34 1
25 ! ! Total: 101.09 100.00 100.00
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(b)
Sekil 4.8 : Anodizasyon yontemiyle 60 V’da 1 saat siire ile sentezlenen AAQO fizerine

kaplanan 40 nm Pd-Au alasim filminin (a) SEM goriintiisii ve gortintiideki sar1 ¢izilen
kisimdan alinan (b) EDS spektrumu
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Sekil 4.9°daki Cam iizerine kapli Pd-Au alagim filminin SEM goriintiisii ve Pd ile Au
elementlerinin beraber — ayr1 ayr1 gosterildigi EDS haritalamalar verilmistir. SEM
haritalamasinda Pd ve Au elementlerinin film yiizeyinde iyi karistigini ve diizgiin bir sekilde
dagildigr gozlenmektedir. Au elementi kirmizi renkte ve P elementi ise yesil renkte

gosterilmistir. Her iki elementin yilizeyde diizglin dagildig1 sdylenebilir.

MAG: 10000 x  HW:20.0 kW WD: 10.9 mm

MAG: 10000 x  HV: 20:0.kY « WD:10.9 mm MAG: 10000 x  HY: 20.0 k¥ WD: 10.5 mm

() (d)

Sekil 4.9 :Cam {iizerine kapli Pd-Au alagim filminin (a) SEM goriintiisii ve (b, ¢, d) EDS
haritalamasi (Pd ile Au elementlerinin beraber ve ayr1 ayr1 gosterildigi haritalamalar).
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4.2 Elektriksel ve Gaz Sensor Ol¢iim Bulgular

Nanogozenekli Pd-Au alasim filmlerini elde etmek i¢in AAO nanoaltliklar izerine
farkli kalinliklarda (10 nm, 20 nm ve 40 nm) Pd-Au alasim filmleri kaplanarak elde edildi.
Uretilen nanogdzenekli Pd-Au alasim filmlerin iizerine yaklasik 100 nm Ag elektrotlar
kaplanarak rezistif sensor aygitt haline getirildi. Oda sicakliinda 10 nm Pd-Au
nanogdzenekli film sensér cihazimin %1 HIDROJEN konsantrasyonuna karst
tekrarlanabilirligi i¢in yapilan dlgtimlerin sonuglar1 Sekil 4.10’da verilmistir. 10 nm Pd-Au
nanogozenekli film sensoriiniin kuru hava ortamindaki direnci 9820 € civarinda iken %1
hidrojene maruz kaldiginda sensoriin direnci hizlica diismiis ve 9680 Q civarinda
dengelenmistir. Kuru hava ile temizlendiginde ise sensoriin direnci hizlica artmis ancak
baslangi¢ diren¢ degerine ulasmamistir. Tekrarli 15 kez daha verilen %1 hidrojen — kuru
hava degisim sirasinda sensor benzer sekilde davranmistir. Literatiirde PdAu alagim hidrojen
sensorleri ile ilgili yapilan caligmalarda benzer sekilde hidrojen ortaminda direncte diisiis
gbzlenmistir (Wang ve dig., 2024 ve 2025; Kim ve dig., 2024; Tang ve dig., 2016). Sonug
olarak sabit gaz konsantrasyonunda, Pd-Au nanogoézenekli film sensor cihazinin yiiksek

tekrarlanabilirlik gosterdigi goriilmektedir.

9840
9820 L
9800 -
9780 - i
9760 -
9740 -
9720 -
9700 -
9680 -
9660

Direng (Q)

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900
Zaman (dakika)

Sekil 4.10 : Oda sicakliginda 10 nm Pd-Au nanog6zenekli film sensor cihazinin %1
hidrojen konsantrasyonuna kars1 tekrarlanabilirligi

Nanogozenekli Pd-Au alasim sensoriiniin farkli konsantrasyonda hidrojene karsi
testleri yapildi. Sekil 4.11°de oda sicakliginda farkli hidrojen konsantrasyonlari i¢in Pd-Au

nanogozenekli film sensor cihazinin belirtilen farkli hidrojen konsantrasyonuna karsi
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yapilan diren¢ zaman Ol¢limlerin sonuglari goriilmektedir. Sekilde belirtilen hidrojen
konsantrasyonu — kuru hava ortam degisimlerinde sensoriin direncinin zamanla diizenli
olarak azaliyor ve artmakta oldugu goriilmektedir. Bu durum sensoriin hidrojen gaziyla
temas ettiginde direncinin azaldigini, yani hirojen gazini algiladigin1 ve hidrojen gazi
ortamdan alindiginda sensdriin direncinin yaklasik eski haline geldigini gdstermektedir.
Sekil 4.11°e bakildiginda direng dalgalanmalar1 diizenli ve benzer sekildeler fakat direng
degisim miktar1 farkli olabilmektedir. Bu da hidrojen kontrasyonu yiikseldik¢e sensor
tepkisinin degistigini gostermektedir. Ayni1 zamanda sensoriin kararli ve glivenilir oldugu
anlagilmaktadir. Sekil 4.10 ve sekil 4.11 birlikte degerlendirildiginde nanogdzenekli Pd-Au
film sensorii hidrojen gazina karst yiiksek duyarliik ve 1iyi tekrarlanilabilirlik
sergilemektedir. Sensoriin farkli kontsantrasyonlarda da benzer davranislar gosterdigi igin

tekrarlanabilir ve kararli bir gaz sensorii oldugunu sdyleyebiliriz.
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Sekil 4.11 : Oda sicakliginda farkli hidrojen konsantrasyonlar1 i¢in 10 nm Pd-Au
nanogozenekli film sensor cihazinin direng-zaman grafigi

Farkl1 sicakliklarda 10 nm Pd-Au nanogozenekli film sensoriiniin tepkileri 6lgiildii.
Bunun i¢in %1 hidrojene kars1 sensoriin farkli sicakliklarda (60°C, 90°C, 120°C ve 150°C)
Olciilen sensor yanitt — zaman grafigi Sekil 4.12°de verilmistir. 30. dakikada % 1 hidrojen
gazi1 ortama verildiginde sekilde goriildiigii gibi sensor yanitt % 2 — % 3.5 civarina gelmistir.
Sicakliklarin degismesi sensor yanitinda belirgin bir farka yol agmistir ve sensor yanitinin
sicaklikla artti1 goriilmektedir. Ilerleyen siirelerde sensdr yanitina bakildiginda sicakligim

artis1 ile beraber tepki siiresinin azaldigi goriilmektedir. Sicaklik artigi, sensoriin tepki
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performansin1 artirir; ancak yiliksek sicaklik, tepkisini etkiler; bundan dolayr sensoriin

optimum ¢alisma sicakligini belirlemek gerekmektedir [Gong ve dig. 2023].
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Sekil 4.12 : Farkli sicakliklarda 10 nm Pd-Au nanogdzenekli film sensor cihazinin sensor
yanit1 — zaman grafigi

Kaplanan Pd-Au alasim filminin kalinliginin sense6r performasina etkisi incelendi.
10 nm ve 20 nm Pd-Au film kalinliklarina sahip nanogézenekli aygitlarinin sensor yaniti
zaman grafigi Sekil 4.13’de goriilmektedir. Bu grafik incelendiginde film kalinliginin artist
ile beraber sensor yanitinin azaldig1 goriilmektedir. Nanogdzenekli 10 nm ile 20 nm Pd-Au
alagim aygitlarin sensor yanitlari sirasi ile % 2.5 ve %1.7 olarak ol¢iilmiistiir. Sonug olarak

Pd-Au film kalinliginin artis1 ile sensor yanit1 azalmstir.

Film kalinliginin algilama sinirina olan etkisi iki bakis agisiyla aciklanabilir: Pd—Au
taneleri arasindaki hidrojen difiizyonu (Sekil 4.14 (a,c)) ve tane sinir1 bozulma hacim kesri
(Sekil 4.14 (b,d)) seklindedir. Pd-Au ince filmlerde, hidrojen atomlar1 tane sinirlari
yakininda yogunlasan dislokasyonlar boyunca hizla taginir. Bu dislokasyonlar tane sinirlari
boyunca siirekli olmadigindan, film yiizeyindeki ¢ok sayida hidrojen atomu dogrudan i¢
tanelere niifuz edemez. Yalnizca potansiyel enerji farki yeterince biiyiik oldugunda hidrojen
atomlar1 igeriye dogru yayilmaya devam edebilir. Daha kalin filmlerde ise hidrojen i
kisimlara niifuz edemez ve bu da yalnizca yiizeydeki Pd-Au tanelerinin hidrojenle
reaksiyona girmesine neden olur; bu da filmin hidrojenden daha az etkilenmesini saglar

(Wang ve dig, 2024).
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Sonug olarak 150°C sicaklikta ve 10 nm film kalinligina sahip Pd-Au nanogozenekli
sensoOr i¢in en yiiksek sensor yaniti ve en hizli tepki siiresini elde edildi. Kalin film ve ¢ok

yiiksek sicaklik kosullar1 gaz adsorpsiyon desorpsiyon dengesini bozarak tepkiyi diistiriir.
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Sekil 4.13 : Farkli Pd-Au film kalinliklart i¢in Pd-Au nanogdzenekli film sensor cihazinin
sensOr tepki siiresi grafigi.
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Sekil 4.14 : Farkli kalinliklardaki Pd-Au filmlerinde hidrojen diflizyonu ve tane siniri
Ozelliklerinin sematik gosterimleri. (a, ¢) Sirasiyla daha kalin ve daha ince filmlerin dikey
kesit gortintimleri. (b, d) Sirasiyla daha kalin ve daha ince filmlerin yatay tane yapis1 (Wang
ve dig, 2024).
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5. SONUCLAR

Anodizasyon yontemiyle AAO nanokaliplar iiretidi. Sabit 0.4 M H3PO4 ¢ozeltisi ile
sabit sicaklikta (20 °C) farkli gerilim altinda (20 V, 40 V, 60 V, 80 V) ve farkli
stirelerde (1 saat, 2 saat, 4 saat) yapilan anodizasyon sonucunda elde edilen SEM
gorlntiintiileri incelendiginde 60 V ve 1 saat siiresince olusan ortalama gozenek cap1
75 nm’ dir. 1 saat siire sabit tutulup gerilimi degistirildiginde (20 V, 40 V,60 V,80
V) sirasi ile ortalama caplarin biiyiikligi (25,50,75,100) nm seklindedir. 60 V
gerilimi sabit tutup siireyi (1 saat, 2 saat, 4 saat) degistirildiginde gbzenek ¢aplarinin
bliylidiigli ve zamanla nanogozeneklerin bozuldugu goriilmiistiir.

PVD yontemiyle Pd-Au alagimi farkli kalinliklarda AAO ve cam altliklar tizerine
kaplandi. 40 nm Pd-Au alagim kaplama sonucu AAO altlikta goriilen nanotiip
caplarinin azaldig1 ve duvar kalinliklarinin arttig1 gortilmiistiir.

PVD yontemiyle kaplanilan Pd-Au alasiminin EDS analizi yapilmistir. Sadece Pd ile
Au mukayese edildiginde %73.2 Au ve %26.8 Pd oldugundan bu konsantrasyona
sahip sactirma kaynagiyla iyi bir sekilde ortiistiigli gortilmiistiir.

Konsantrasyon sicaklik ve kalinlik parametrelerine bagh kalarak olusturulan gaz
Ol¢timlerinde %1 hidrojen konsantrasyonu i¢in Pd-Au nanogodzenekli film sensor
cthazinin tekrarlanabilirligi i¢in yapilan ol¢iimlerde sabit gaz konsantrasyonunda,
Pd-Au nanogézenekli film sensér cihazinin yiiksek tekrarlanabilirlik gosterdigi
goriilmiistiir.

Farkli hidrojen konsantrasyonlar1 i¢cin Pd-Au nanogézenekli film sensor cihazinin

tekrarlanabilirligi yapilan 6l¢iimler sonuglarinda goriilmiistiir.

Sensoriin  farkli kontsantrasyonlarda da benzer davramislar gosterdigi igin

tekrarlanabilir ve kararli bir gaz sensorii oldugunu soylenebilir.

Farkli Pd-Au film kalinliklarina sahip Pd-Au nanogozenekli film sensorlerinin
tepkilerine bakildi. Film kalinhiginin artis1 ile beraber sensor yanitinin azaldigi
gorilmiistir.

Farkli sicakliklarda (60°C, 90°C, 120°C ve 150°C) Pd-Au nanogdzenekli film
sensOriin  tepkisi Ol¢iilmiistiir. Sicaklik artisi, sensoriin tepki performansini

artirmistir.
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