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Santrauka. Darbe nagrin¢jamas amperometrinio biojutiklio su porétaja membrana veiki-
mo modelis, kai jo atsaka jtakoja interferentas. Biocheminis procesas aprasomas netiesinémis
reakcijos-difuzijos lygtimis. Tiriama atsako priklausomybé nuo laiko esant skirtingoms in-
terferento koncentracijoms. Uzdavinys sprendziamas baigtiniy skirtumy metodu.
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Ivadas

Biojutiklis — tai analitinis jrenginys, skirtas biologiniams junginiams tirpale aptikti ir
ju koncentracijoms nustatyti. Laikoma, kad amperometrinis biojutiklis sudarytas is
ploksciojo elektrodo, biologiskai aktyvios medziagos fermento ir porétosios membra-
nos. Fermentui reaguojant su analizuojamuoju tirpalu, jame vykstantys biocheminiai
procesai yra verCiami elektros srove [1, 2, 6]. Biojutiklio veikimas aprasomas mate-
matiniu modeliu su netiesinémis reakcijos-difuzijos lygtimis ir sprendziamas baigtiniy
skirtumy metodu. Tiriama biojutiklio atsako priklausomybé nuo interferenciniy me-
dziagy koncentracijos ir jy atsiradimo laiko. Uzdavinys sprendziamas su skirtingomis
pradinémis ir krastinémis salygomis.

1 Biojutiklio veikimas

Reagentas R ir interferenciné (pasaliné) medziaga C' iS tirpalo difunduoja per membra-
na ir fermento sluoksnyje, esanciame ant biojutiklio pavirsiaus, dalyvauja redokso sa-
veikoje su sluoksnyje esanciais kruvio neséjais (elektronais ar skylémis) n: R+n = P,
C+n = @Q. Kruvio nesé¢jai yra nuolat papildomi is elektrodo, ir ju sunaudojimo greitis
sudaro amperometrinj atsaka. Nagrinéjami trys interferenciniy medziagy patekimo j
tiriamajj tirpala atvejai: pirmuoju atveju tyrimo pradzioje interferencinés medziagos
tirpale néra, véliau ji patenka visg tyrimo laika, antruoju — interferentas pasirodo tik
tyrimo pradzioje, ir treciuoju atveju pasaliné medziaga patenka tyrimo pradzioje ir
dar kurj tyrimo laika.
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2 Matematinis modelis

Biojutiklio matematinis modelis iSreiskiamas diferencialinémis lygtimis dalinémis is-

vestinémis, kurios apraso reagento, kruvio neséjy ir interferenciniy medziagy koncent-

racijy pokycius laike ir erdvéje. Biojutiklio veikimas nagrinéjamas dviejuose sluoks-

niuose: fermentiniame 0 < x < d. ir porétoje membranoje d. < = < d¢ + d,, ¢ia T —

erdvés koordinaté, d., d,, — atitinkamai fermentinio ir membranos sluoksniy storiai.
Fermentiniame sluoksnyje biocheminj procesa apraso lygtys [5]:
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Siose lygtyse t yra laiko koordinaté, R(x,t), n(x,t), C(z,t) yra atitinkamai reagento,
kruvio neséjo ir interferuojancios medziagos koncentracijos, D, D,, D¢ — reagen-
to, kruvio neséjo ir interferuojancios medziagos difuzijos koeficientai fermentiniame
sluoksnyje, k1, ko — reakcijos tempai.

Membranos sluoksnyje procesas aprasomas difuzijos lygtimis:
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¢ia Dy,, Dcy, — reagento ir interferuojancios medziagos difuzijos koeficientai memb-
ranos sluoksnyje.
Pradinés (¢ = 0) ir krastines (¢ > 0) salygos:

Ro, o =do+ do, ¢,
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¢ia Ry, np — atitinkamai reagento ir kruvio neséjy koncentracija. Priklausomai nuo
interferenciniy medziagu patekimo laiko, isskiriami sie trys pradiniy ir krastiniy salygy
atvejai:
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¢ia Cp — interferento koncentracija, T = 2s — tyrimo trukmeé, 0 < a < 1. R(z,t) ir
C(z,t) tolydumo ir ju srauto tolydumo salygos sri¢iy sanduroje x = d.:

R(t,d. — 0) = R(t,d. + 0),

C(t,d. —0) = C(t,d. + 0),

pOR(tde —0) _ D, OR(t,d. + 0)’ (7)
ox ox
oC(t,d. —0) oC(t,d. +0)
De——F——=Dem———
ox ox

Diferencialinio uzdavinio (1)—(7) sprendinys egzistuoja, yra vienintelis ir pakanka-
mai glodus, nes sistemos sprendiniui galioja apriorinis tvermeés désnis dél koeficienty
D, D,, Do, Dy, Do, k1, ko teigiamumo. Nusistovéjes laike srovés tankis I ties
biojutiklio elektrodu (kai x = 0) [1, 4]:

o . on(0, t)
I= tlggo i(t), i(t)=-nFD, . (8)
¢ia n. = 1 yra elektrocheminéje reakcijoje dalyvaujanciy elektrony skaicius, F' =

96485 C/mol — Faradéjaus konstanta.

3 Skaitinis modeliavimas

Uzdaviniui (1)—(7) spresti buvo naudotas baigtiniy skirtumy metodas, taikant is-
reikstine skirtumine schema. Pasirinkus erdvés ir laiko koordinaciy diskretizavimo
zingsnius h ir 7, sudarytas diskretusis tinklas wp, X w, [1, 3]:

wp ={x; :x; =ih, i=0,1,...,N, hN = d},
wT:{thtj :jT, j:O,l,...,M, TM:T}.

Skaitinj modelj sprendzianti programiné jranga buvo realizuota C++ kalba. Skai-
¢iavimuose buvo naudojamos §ios parametry reiksmeés: k1 = ko = 1 m?/mol - s,
D = D¢ = D, = 107 m?/s, ng = 4 - 10 mol/m? [1, 4, 5]. Fermentinio sluoks-
nio storis d. = 10~° m, membranos d,, = d./5, o difuzijos koeficientai membranoje
kei¢iami nuo 10712 m?/s iki 1078 m?/s. Biojutiklio veikimo modelio atsako priklau-
somybé nuo laiko interferento koncentracijoms kintant nuo 1 mol/m? iki 1000 mol/m?
pateikta paveiksluose. Kai interferentas patenka visa tyrimo laika (1 pav.), nusisto-
véjusi srové yra lygi maksimaliai srovei. Kai interferentas patenka tik pradiniu laiko
momentu (2 pav.), arba dar ir 1/6 tyrimo laiko (3 pav.), tyrimo pradzioje isSaukiama
maksimali srové véliau nusistovi. Visais atvejais nusistovéjusios srovés dydis sutampa.

4 ISvados

Nustatyta interferenciniy medziagy jtaka biojutiklio veikimo modelio atsakui. Inter-
ferenciniy medziagu koncentracija nulemia biojutiklio atsako (elektros sroves) dydj,
jo kitima laike. Interferento koncentracijai kintant nuo 1 mol/m? iki 1000 mol/m3
nusistovi didesné srové. Keiciant difuzijos koeficienta membranoje nuo 10~2 m?/s
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1 pav. Sroves stiprio i(¢) priklausomybeé nuo laiko ¢ su skirtingomis interferento koncentracijomis
Co = 0(1),1(2), 5(3), 10(4), 100(5), 500(6), 1000(7) mol - m~3, kai Rgp = 1 mol - m~3,
(a) Dy, = D = 10712 m2/s, (b) Dy, = Doy = 1078 m2/s. Pradiniu laiko momentu
interferento néra, véliau jis patenka visg tyrimo laika ((1)—(4), (7)—(8) uzdavinio sprendinys).
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2 pav. Srovés stiprio i(t) priklausomybé nuo laiko ¢ su skirtingomis pradinémis interferento
koncentracijomis Co = 0(1), 1(2), 5(3), 10(4), 100(5), 500(6), 1000(7) mol - m~3, kai
Ro=1mol-m~3, (a) Dy, = Dgy = 10712 m2/s, (b) Dy = Dy, = 1078 m?/s. Interferentas
patenka tik pradiniu laiko momentu ((1)—(3), (5), (7)—(8) uzdavinio sprendinys).
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3 pav. Sroveés stiprio i(t) priklausomybé nuo laiko ¢ su skirtingomis interferento koncentracijomis

(a

Co = 0(1), 5(2), 10(3), 100(4), 500(5), 1000(6) mol - m~3, kai R = 1 mol - m~3,
) D, = Doy = 10712 m2 /s, (b) Dy, = Dy = 1078 m? /s, Interferentas patenka pradiniu laiko
momentu ir dar 1/6 tyrimo laiko ((1)—(3), (6)—(8) uzdavinio sprendinys, oo = 1/6).

iki 1078 m?/s jtaka nusistovéjusios srovés dydziui nepastebéta, tac¢iau didesné difuzi-

ja
m

membranoje zymiai sutrumpina stacionariojo atsako laika. Pateiktas matematinis
odelis gali buti sékmingai taikomas biojutiklio veiksenos désningumams tyrinéti.

I tai galima atsizvelgti kuriant efektyvesnius biojutiklius.
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SUMMARY

Mathematical modeling of the influence of interfering species on the performance
of an amperometric biosensor with porous membrane
L. Stonkiené, F. Ivanauskas

This paper presents a one-dimensional-in-space mathematical model of the amperometric biosensor
with porous membrane influenced by the presence of interfering species. The model is based on
diffusion equations. Various effects regarding amperometric bias, caused by the presence of interfering
species, have been analyzed.

Keywords: reaction-diffusion, mathematical modeling, biosensor.
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