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Reziumé. I$nagrinéti reakcijos-difuzijos procesai porétame anglies pastos elektrode, kuris yra impregnuo-
tas fermetu. Parodyta, kad procesai tokiame elektrode yra panaSis procesams teoriniame staciakampio
profilio plySio elektrode. Pasiiilytas atitinkamas poréto elektrodo modelis (plySio elektrodo modelis). Ap-
skaiciuotos plysio elektrodo srovés placiame duoty parametry diapazone. Apskaiciuoti §io teorinio elek-
trodo tariamieji parametrai (tariamoji maksimali srove ir tariamoji Michaelio konstanta). Gauti sarySiai
tarp uzduoty ir tariamyjy parametry.

tikliai (amperometric biosensors), porétas elektrodas (porous electrode).

Poréto elektrodo modelis (,,plySio‘‘ modelis)
Fermento (E) katalizuojamos reakcijos metu
stop
substratas § virsta produktu P. Fermentinés reakcijos greitis (v) iSreiSkiamas Micha-
elio-Menten lygtimi [1]:
dp ds VinaxS
S dt dt Ku+S’

¢ia Viax — maksimalus fermentinés reakcijos greitis, Ky — Michaelio konstanta, o t —
laikas.

Porétas eletrodas [2] pasizymi Siomis savybémis: 1) fermento aktyvumas yra

pasklides poréto elektrodo tiryje; 2) atstumas tarp fermentinés reakcijos srities ir
laidZiu elektrodo sieneliu yra poru diametro eilés dydis. Atsizvelgus i Sias poréto
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1 pav. Biojutiklio elektrodo profilis.
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elektrodo savybes, pateikiame ,,plySio* elektrodo modeli: reakcijos-difuzijos procesas
vyksta tarp dvieju begaliniy lygiagreciuy ploksteliu.

Tarkime, kad elektrodas yra geometriskai simetriSkas ir fermentas tolygiai pa-
siskirstes ,,plySio tiiryje. Tai leidZia modeli aprasyti dvimatéje erdvéje (1 pav.). Taip
pat laikysime, kad substrato ir produkto difuzijos koeficientai lygiis. Biojutiklio di-
namika aprasoma reakcijos-difuzijos lygtimis

as_Df<aZS azs> Vinax S

Iy m—l-a—yz _KM—l—S’ O<x<dsy, O<y<dy, 0<t<T,
P 2P 9P VinaxS
W:Df(axz—l—ayz> Kuts O<x<dsy, O<y<dy, 0<t<T,

¢ia § = S(¢, x, y) — substrato koncentracija: P = P (t, x, y) — reakcijos produkto kon-
centracija; Dy — substrato ir produkto difuzijos koeficientas plySyje; dx — plySio gylis;
2dy — plysio plotis; T' — laikas.
Biojutiklis pradeda veikti substratui difundavus i plysi. Pradinés salygos (r = 0)
S(d)hyvo):SOv Ogygdya
(x,y,0)=0, 0<x<dy, 0<y<dy,
P(x,y,00=0, 0<x<dy, 0<y<d,,

¢ia Sy — substrato koncentracija tiriamajame pavyzdyje.
Krastinés salygos (0 <t < T)

S(d)hyvt):SOa Ogygdyv P(d)hyat):()v Ogygdyv

P(an,t):(), O<y<d7 P(xadyat):()v ngéd)h

a8(t,x,y) _ a8(t,x,y) _

Bern|  —0, 0<y<d, —ayL\yzdy—o, 0< x <dy.

Beew| =0, 0<x<d, LLIN| =0, 0<x<d,
y y=0 dy y=0

Registruojama srové priklauso nuo elektronu pernasos ant elektrodo pavirSiaus
(x=0,0<y<dyiry=dy, 0<x <dy). Sroves I () matemating iSraiSka gauname

panaudoje¢ Faradéjaus désni;
d
9P
dy + / -— dx),
x=0 o 0y ly=dy

Ay P

1(t) =nF Dy —
0 0x

Cia ne — elektrony skaicius, kuris perduoda elektrodo pavirSiuje kravi, ir F —

Faradéjaus konstanta, F ~ 9.65 - 10° C/mol. Nusistovéjusi srove elektrode apibréZziama

taip:

I = lim I(z).
—00
Apskaiciuotos nusistoveéjusios srovés I priklausomybe nuo substrato koncentracijos S

galima aproksimuoti hiperbole [3]:

app
max S

KPS
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Skaitmeninis modeliavimas

Skaitinio modeliavimo metu §iy parametry reikSmés buvo laikomos konstantomis:
Df = 107° cm?/s, dy =5 - 1073 cm, ne = 2. Skaitinio modeliavimo rezultatas gau-
tas skirtingom parametry reikSmém V.« (kinta nuo 1078 iki 10~7 mol/cm?s), Ky
(kinta nuo 10~7 iki 10~5 mol/cm?), 2dy (kinta nuo 1073 iki 1073 cm). Nusistovejusios
sroves stiprumas buvo skaiCiuojamas skirtingom substrato koncentracijoms Sy (kinta
nuo 107 iki 10~ mol/cm?). Parinktos parametry reik§més yra biidingos biojutik-
liams [1-3].

Teorinés biojutiklio kalibracinés kreivés esant skirtingiems plysio plo¢iams pavaiz-
duotos 2 pav. Platesnis plySys salygoja didesn¢ srove, o gautos kreivés yra artimos
hiperboléms, kurias charakterizuoja parametras Kf/fp (2 pav.). Pastebésime, kad Kf/fp
yra didesnés uz Ky, be to, Kf/f P nepriklauso nuo plysio plocio, kai jo plotis yra mazas.
Sios savybeés bidingos visoms plysio elektrodo kalibracinéms kreivéms nepriklauso-
mai nuo parametry Vi« ir Ky reikSmiu. Todél, tolimesniuose skaiCiavimuose plySio
plotis buvo laikomas pastoviu (2dy = 10~* cm).

3—4 pav. pateiktos nusistovéjusios srovés priklausomybeés nuo substrato koncen-
tracijos (kalibracinés kreivés) esant skitingoms parametry Ky ir Viy,x reikSméms.
Kalibracines kreives gerai aproksimuoja hiperbolés, charakterizuojamos tariamaisiais
parametrais [3]. Todél galima nustatyti rySi tarp tariamy ir duoty parametry kalibraci-
niy kreiviy grupei.

5 pav. pavaizduotos biojutiklio tariamosios maksimalios srovés Iabe priklausomybé
nuo parametro Vi,x, esant skirtingoms Ky reikSméms. I$ grafiko matome, kad II?I%};
tiesisSkai priklauso nuo Vj, . ir praktiskai nepriklauso nuo Ky;.

6 pav. pateiktos bedimensiniy parametry Kf/f P / Ky priklausomybés nuo Vi, esant
skirtingoms Ky reik§meéms. Sios kreivés buvo aproksimuotos tiesémis (y = a + bx).
Parametras a apytiksliai lygus 1. Parametras b, nusakantis kreiviu (6 pav.) polinki
apytiksliai yra atvirk$ciai proporcingas Ky (7 pav.). Gautus rezultatus (5-7 pav.),
apibendrina apytikrés lygtys:

app
max ™~ Cl VmaXa

2 pav. Nusistovéjusios srovés priklausomybeés nuo substrato koncentracijos esant skirtingiems plysio
ploc¢iams (taSkai) bei Siy priklausomybiy aproksimacijos hiperbolémis (istisinés linijos). Duoti
parametrai: Ky = 1 mM, Vipax = 0.1 mM/s.
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3 pav. Teorinés (taskai) ir aproksimuotos hi- 4 pav.Teorinés (taSkai) ir aproksimuotos
perbolémis plySio elektrodo kalibracinés hiperbolémis plySio elektrodo kali-
kreivés esant skirtingoms Vipax reikSmeéms. bracinés kreivés esant skirtingoms
Duoti parametrai: Ky = 0.1 mM, dy = Vmax reikSméms. Duoti parametrai:
10~% cm. Kv=1mM, dy=10"*cm.

N i

5 pav. Tariamosios maksimalios srovés priklausomybé nuo parametro Vpax, esant skirtingoms Ky
reikSmémes.

ey

1M, Yl
app
M

6 pav. Bedimensinio parametro K" / Ku priklau- 7 pav. Parametro b priklausomybé nuo 1/Kp.
somybé nuo duoto parametro Vpax esant
skirtingoms Ky reikSméms.
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K;I/i)p/KM ~1+GC Vmax/KM,

kur Cy ir C, — konstantos. Tuo biidu, paaiskejo tariamuju elektrodo parametry [2, 3]
fizikinés prasmés. Tariamoji maksimali srové gali bati laikoma maksimalaus greicio
matu, o tariamoji Michaelio konstanta yra duoty Ky ir Viy,x tiesiné kombinacija, kuri
skaitine reikSme visuomet virsija K.
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SUMMARY

F. Ivanauskas, V. Laurinavicius, R. Simkus, I. Kaunietis. Computer simulation of the steady state
currents at enzyme doped carbon paste electrodes

Reaction-diffusion in porous enzyme-doped carbon paste electrode has been analyzed. The plate-gap
model of such electrode has been proposed. The steady state current was calculated for the wide range
of given parameters. The apparent parameters (apparent maximal currents and apparent Michaelis con-
stants) of the modelled electrode were calculated. Relationships between apparent and given parameters
were derived.
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