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1. Bevezetés

Az amperometria az elektroanalizis voltammetrias modszereinek soraba tartozik. A
legegyszeriibb voltammetrids mérdprogramnak tekinthetd. Napjainkig igen nagyszamu,
egymastol tobbé-kevésbé kiilonbozo voltammetrias modszer kidolgozasara kertilt sor.

Altalanosan szolva, a voltammetridas modszerek alkalmazasakor az elektrolizises
mérdcellaba helyezett munkaelektrédra valamilyen 1do-fliggvény altal meghatarozott
elektrédpotencialt adva a cellan atfolyd aram értékét regisztraljuk valamilyen alkalmas
adatgyljtési program szerinti idopillanatokban. A célszerlien meghatarozott aramértékek és a
mintaoldat koncentracidja kozotti fliggvénykapcsolat alapjan jutunk az analitikai
informaciohoz.

A hagyoményos amperometrids modszerek esetében allando elektrédpotencial, esetleg
alland6 cellafesziiltség mellett folyamatosan regisztraljuk az aramot. A cellaban jelenlevo
kiilonbség jelzi. A mérdcelldban rendszerint intenziv konvekcidt idéziink eld az elektrod
forgatasaval, az oldat aramoltatdsaval vagy keverd alkalmazésaval.

Az amperometria kedvezden kis als6 méréshatar elérését tesz lehetévé, azonban az altala
biztositott szelektivitas nem kielégit6. Emellett gyakran jelenthet problémat a munkaelektrod
feliiletének, az elektrolizis terméke altal eldidézett passzivalddasa, beszennyezddése.

A miszeres elemzés fejlodésének korai szakaszdban az emlitett hatranyok miatt az
amperometridas moddszereket elsdsorban redoxi titralasok végpontjanak indikalasara
hasznaltak. Folk és Badwen a mult szazad huszas éveiben jodometrias titralasok esetében jol
hasznalhat6 ,,0j tipusu elektrometrids” modszerrdl szamolt be.

A jol ismert, két egyforma elektrodot hasznald biamperometrias, ,,dead stop” technikarol
Stock kozol tanulmanyt, a modszert ekkor mar amperometrids titraldsnak nevezve. John.T.
Stock (1911-2005) hosszu, aktiv élete soran nagymértékben hozzajarult az amperometrias
végpontindikicid népszeriiségének nodveléséhez. Osszefoglaldé monografiajat napjainkig
alapmiinek tekintik az elektrokémikus szakmai korok.

A voltammetrids modszerek fejlddését dontden meggyorsitotta Heyrowsky iskoldja a
csepegd higany munkaelektréd alkalmazasaval, a polarografia kidolgozéasaval. A csepegése
soran Onmagat reprodukald, megjulé higanyelektrod kikiiszoboli az  elektrod
passzivalodasbol eredd bizonytalansdgot. A csepegd higanyelektroddal mar kelléen pontos
direkt analitikai mérések is elvégezhetévé valtak voltammetrids uton. A szilardelektrodos
detektaciot alkalmazd titrimetrias eljarasok ily modon kissé hattérbe szorultak. Rovidesen a
polarografia az 6tddik leggyakrabban alkalmazott miiszeres analitikai modszerré valt. A
mérések elektrodpotencial — aram fiiggvények felvételét jelentették, az értékelés az dram —
potencial (i = f (E)) fliggvények alapjan tortént. A polarografia analitikai alkalmazésai féleg a
fémanalizis teriiletére koncentralodtak.

A potencidl pasztdzdsos technika szerves analizisben torténd elterjedését lassitotta,
hogy a csepegd higanyelektroddal alkalmazhatod potencidlablak mellett csak viszonylag kevés
analitikai szempontbol fontos szerves anyag mutat elektroaktivitast. Emellett a sziikséges
potencialablakot biztositd szildrdelektrodok voltammetrids alkalmazasatol a mar emlitett
elektrod passzivalddas gyakori jelentkezése sokakat eltantoritott.

Annak ellenére, hogy mind hatékonyabb polarografias modszerek jelentek meg, a
polarografia népszerlisége a mult szazad hetvenes éveire nagymértékben lecsokkent.
Megjelentek a hatékony atomspektroszkopiai modszerek, €s a gyors méréseket biztosito
késziilékek.

A voltammetrids modszert fejlesztd iskolak érdeklédése a szerves analizis felé fordult.
Ezek jelentds része elektrokémiailag oxidalhats. Igy a szerves molekuldk elektrokémiai



oxidaciojdhoz sziikséges potencialablakot biztositd elektrodokra volt sziikség. El6térbe
keriiltek a szilard munkaelektrodok. A szilardelektrodokkal kapcsolatos elektrokémiai
munkarol, az elektrodok sajatsagairdl, vizsgalati modszereirdl, alkalmazasairdl Ralph N.
Adams (1969) irt napjainkban is hasznalt, ,,klasszikus alapmiinek” szamité monografiat.

A voltammetrids mérések sordn hasznalt szildird munkaelektrédok sok esetben pusztan
elektronforrasként vagy elektronnyeloként szerepelnek. A munkaelektrod mérdfeliiletén
kialakulhat, vagy kialakithatd olyan valtozés, feliileti rétegképzés, amely az elektrod
mérdsajatsagait valamilyen modon kedvezden befolydsolja. Ennek a lehetdségnek tudatos
kihaszndldsa hozta 1étre a kémiailag moddositott elektrédokat. Napjainkban a kémiailag
modositott elektrodok kutatdsa, alkalmazasa az elektroanalizis egyik legdinamikusabban
fejl6do tertiletét jelenti.

Az alkalmasan megvalasztott mddositdo réteg bizonyos esetekben képes az elektrodok
passzivalodasanak megakadalyozédsara, biztosithat szelektivitast is. Ily mddon kémiailag
megfeleléen modositott elektrodok alkalmazasakor az amperometrids modszer hatranyos
tulajdonsagai kikiiszobolhetok. Az amperometria népszeriisége ennek megfelelden jelentdsen
megnott. Igen elterjedtek példaul a szelektiv detektalast biztositd enzimréteggel modositott
amperometrias bioszenzorok.

A masik, az amperometria alkalmazasi korét kiterjesztd, jelentdségét noveld tényezd az
elvalasztastechnikai moddszerek fejlodése. A folyadékkromatografias oszlopon, vagy
elektroforetikus kapillaris segitségével elvalasztott elektroaktiv anyagok ,,csiicsainak”
detektalasara szamos amperometrias detektorcella kifejlesztésére keriilt sor. Koziilikk sok a
kereskedelemben is kaphat6 napjainkban.

Mintegy tiz éve kapcsolodtam be a voltammetrids mennyiségi elemzd moddszerek
fejlesztésére  irdnyuld kutatomunkédba. Kisérleteimet a Pécsi Tudomanyegyetem
Természettudomanyi Kardnak Kémiai Intézetében, valamint a Memphisi Egyetem
’Biomedical Engeneering’ Kardnak Elektroanalitikai Laboratoriumaban végeztem.

A dolgozat munkam héarom, tobbé-kevésbé elkiilonithetd teriileten elért eredményeirdl ad
attekintést:

- Az elsd, leghosszabb részben irom le az elektrokatalitikus sajatsagu rézoxid réteggel
bevont fémréz elektrodon lejatszodo elektrodreakcié tanulményozasaval kapcsolatos
vizsgalataimat. Ennek kapcsdn beszdmolok fém rézelektrodra €piild, amperometrias HPLC
detektorcelldk kifejlesztésérol, azok cukor analizisben torténd alkalmazéasaval kapcsolatos
tapasztalataimrol.

- Kiilon részben adok szdmot oxidoredoktaz enzimeken alapulé amperometrids
bioszenzorok fejlesztésével, alkalmazasaval kapcsolatos vizsgalataimrol.

- A dolgozat harmadik része szamol be az 10j, periddikusan megszakitott amperometrias
(PMA, ’Periodically Interrupted Amperometry’, PIA) modszer kifejlesztésérol, vizsgalatarol,
alkalmazasarol.

2. Célkitilizések

Munkam célja a klinikai diagnosztikaban, élelmiszer- és kornyezeti analizisben eldnydsen
hasznalhatd nagyhatékonysagli elektroanalitikai méréd modszerek, szelektiv szenzorok
kifejlesztése volt. A munka megkezdésekor kirajzolodott, hogy a teriileten torténé eldrelépés
kémiailag modositott elektrodok fejlesztését, alkalmazasat igényli. Célszerlinek latszott a
voltammetrias modszerek koziil az amperometrids detektalas alkalmazésat, fejlesztését,



amperometrids mérésekhez jol hasznalhatd specialis mérd és detektor celldk kialakitasat
elotérbe helyezni.

Irodalmi utaldsok, valamint sajat elévizsgélataim arra utaltak, hogy a fém rézbdl készitett
munkaelektrédok lugos kozegben alkalmazhatok cukrok egyes karbonsavak voltammetrias
meghatarozasara. A meghatarozast lehetévé tevo elektrod folyamat tulajdonsagaira vonatkozo
ismeretek azonban hidnyosak voltak. Célom volt megvizsgéalni az illetd elektrokémiai
oxidacios folyamatok jellegét, sajatsagait. Emellett céljaim kozott szerepelt kromatografids
elvalasztasokhoz, FIA mérésekhez jol alkalmazhato atfolyo, rézelektrodos detektorcellak
kifejlesztése. Célszertinek latszott a kiilonboz6 felépitésti detektorcelldk méréstechnikai
sajatsagainak vizsgalata ¢és az alkalmazhatdsag igazolasa valos problémak megoldéasara
kidolgozott modszerek kapcsan.

A Szénhidratok HPLC analizisében kevésbé érzékeny, gyakran szarmazékképzést
igényld fotometrids detektorok, vagy nehézkes pulzalé amperometrias detektorok terjedtek el.
Ennek megfeleléen a rézelektrod alkalmazéasa a cukor analizisben méréstechnikai elényok
szempontjabol igéretesnek latszott.

A fentieknek megfelelden célom volt:

* Elektrokatalitikus sajatsaga rézoxid réteggel bevont fémréz elektrédon, lugos
kozegben lejatszod6, mono- és diszacharidok elektrodreakcidinak tanulmanyozasa, az
elektrod alkalmazasa:

- lugos kozegben lejatszodo elektrokémiai oxidaciod vizsgalata

- fémréz elektrodra épiild, amperometrids HPLC detektorcellak kifejlesztése,

a kifejlesztett amperometrias detektorcellat tartalmazo IC rendszer alkalmazéisa cukor
analizisben

A bioszenzorok legszélesebb korben alkalmazott csoportjat az oxidoreduktdz enzimeken
alapulé amperometrids enzimelektrédok képezik. Annak ellenére, hogy e szenzorok els6
hasznalhat6 képviseldi kozel negyvenodt éve jelentek meg, fejlesztésiik napjainkban is az
érdeklédés kozéppontjaban allnak. Tovéabbfejlesztésiik fontos méréstechnikai sajatsagok
teriiletén, gy mint stabilitas, érzékenység, szelektivitas, in vivo alkalmazhatosag stb. teriileten
szamos feladat megoldasdhoz sziikséges. Munkdmban célom volt néhany specialis teriileten
az oxidoreduktaz enzimeken alapuld amperometrids bioszenzorok fejlesztése ¢és
alkalmazasa teriiletén a munkahoz hozzajarulni:

- Célom volt a putreszcin mérdé amperometrids bioszenzor méréshatarat a reakcio réteg
szerkezetének optimalasaval a klinikai diagnozisban torténd felhasznalast lehetové teévo
koncentraci6 tartomanyba kiterjeszteni. Ez az als6 méréshatar jelentds csokkentését jelentette.

- Célom volt allatkisérletekben in vivo koriilmények kozott jol hasznalhatd, megfeleld
felépitésii, stabilitasti amperometrias glilkoz méréeella kifejlesztése, in vivo koriilmények
kozotti alkalmazhatosaganak vizsgalata.

Munkdm sordn otletként mertilt fel, hogy az allo réteggel bevont elektrodok, pl. enzim
szenzorok, amperometrias jele nagymértékben megndvelhetd, ha a hagyomanyos
amperometrids, folyamatos elektrolizissel jaré adatgyiijtési modszert, az elektrolizist
periodikusan megszakitd adatgylijtési program alkalmazasaval valtjuk fel. Az elképzelések
szerint ezzel jelentds jel/zaj viszony ndvelés, alsd6 méréshatar kiterjesztés érhetd el.

Célom volt ennek a lehetdségnek a kisérleti vizsgéalata, azaz érzékenység novelés
mértékének felmérése és az otleten alapuld Ujszerli méréstechnika kidolgozasa:

Uj amperometrias méréstechnika Kifejlesztése, membrannal bevont elektrodok
teljesitoképességeének novelésére
a periodikusan megszakitott amperometria (PMA, ’Periodically Interrupted Amperometry’,
PIA)

- a PMA technika alkalmazésai.



3. Modszerek

A munkat a Pécsi Tudomanyegyetem Természettudomanyi Karanak Kémiai Intézetében,
valamint a Memphisi Egyetem ’Biomedical Engeneering’ Karanak Elektroanalitikai
Laboratoriumaban rendelkezésre allo eszkdzokkel és miiszerekkel végeztem.

Az elektrodok készitése, vizsgalata, alkalmazasa soran végzett voltammetrids
kisérletekben szamitogépes Princeton Applied Research 273A (EG&G, PAR, USA) tipusu
potenciosztat/galvanosztat egységet, Autolabl2 potenciosztat/galvanosztdit munkaallomast
(EchoChemie B.V., Hollandia) és CHI 760C elektrokémiai munkaallomast hasznaltam
(Shanghai CH Instruments, Kina). Az Autolab késziilék miikddtetéséhez a GEPES 4.9.005
mérd, értékeld programot alkalmaztam, mig a CHI 760C munkadlloméashoz a cég altal
biztositott szoftvert (6.20 verziot) hasznaltam. Mindkét munkadllomds bipotenciosztatos
kiépitettségli és rendelkezik mikroelektrédos elderdsitovel.

Az elektronszam valtozas méréséhez, tovabba a reakci6 termékek analiziséhez sziikséges
makroelektroliziseket az integrator egységbdl, potenciosztatbol és kontroller egységbdl allo
Radelkis (Magyarorszag) OH 404-es coulométerrel végeztem, haszndlva a késziilék
elektrolizis celldjat és magneses keverdjét.

Perkin-Elmer (Perkin-Elmer Germany) 372 tipust, langatomizacids atomabszorpcios
spektrofotométert hasznaltam a réz munkaelektrodos makroelektrolizis soran kapott oldatok
kisebb alsé mérési hatar elérése érdekében szdmitogépes adatgyiijtd megjelenitd egységre
cseréltiik. A miikodési programot a tanszék munkatérsai irtak.

A pH méréseket Orion 720 A és Thermo Orion 420A plusz (Orion Research Inc. Beverly,
MA, USA) késziilékeken végeztem.

Putreszcin-oxidaz ¢és glilkoz-oxidaz enzimoldatok fajlagos aktivitasat standard
spektrofotometrias eljarasokat kovetve lathatdé tartomanyban, spektrofotometrids tton,
szaloptikds Ocean Optics (Ocean Optics Inc. Dunedin, Fl. USA), valamint hagyomanyos
felépitési Zeiss gyartmanya (Carl Zeiss Jena, Németorszdg) Spekord UV-VIS
spektrofotométerekkel hataroztam meg.

Az elektrodkészités 1épéseit, a beforrasztasok josagat, a csiszolt feliilet simasagat, az
egymasra helyezett rétegek helyzetét Zeiss gyartmanyu (Karl Zeiss Jena, Németorszag)
optikai mikroszkoppal vizsgaltam.

A mikrochip alapt elektrod rétegeinek folytonossagat Olympos CKX31 (Olympos UK
LTD.) inverzids mikroszkoppal ellendriztem.

Forgokorong elektroddal végzett kisérletekhez cserélhetd elektrodos Radiometer
Copenhagen (Radiometer Analytical S.A. Franciaorszag) EDI101 forgo testet és CVT101
sebesség szabalyozo egységet hasznaltam.

Bandelin Sanorex RK 52H tipusu ultrahang késziiléket (Bandelin electxonics,
Németorszag) haszndltam esetenként oldatkészitéshez ¢€s az elektrodpolirozast kovetd
tisztitashoz.

Az elektrodok, illetdleg detektor cellak vizsgalatara laboratoriumunkban Osszeallitott
aramlo6 oldatos analizis *flow injection analizis’ (FIA) késziiléken végeztem.

Az ionkromatografids mérésekhez hasznalt késziiléket Waters 600 HPLC (Waters,
Milford, MA, USA) és Dionex CD25 vezetoképességi detektor, Dionex AMMS-III tipusu
szupresszor, Dionex CarboPac PA1 és lonPac ASSA analitikai és elotétoszlopok (Sunnyvale,
CA, USA) késziilék egységekbdl és hazi készitésli detektor celldk allitottam Ossze.

Elektronszam véaltozas meghatarozasa:

l. makroelektrolizises modszerrel: Kis térfogatti lugos oldatban nagy feliileti Cu
elektrédon potenciosztatikus koriilmények kozott elektrokémiailag oxidaltam a szénhidrat



mintakat. Mértem a cellan atfolyt toltésmennyiséget (AQ) €és a koncentracio valtozast (Ac). Az
anyagmérleg alapjan szamoltam az egy molekula oxidacidjahoz sziikséges elektronok szamat,

“=%' (4Q =Qminta — Qalapoldat » 4m=4cV).

Il.  Koutecky-Levich modszerrel: Forgd korong elektrodon mértem kiilonb6zo

crer

potencidlon jelentkezd aramintenzitasokat. Ezekbdl az ismert fliggvényeket megszerkesztve
szamitottam az elektronszam valtozast (n). Az oxidfilm boritottsag (I") mérésével az elektron
atlépési folyamat masodrendii sebességi koefficiensét (k2) szamitottam. Kis forgasi sebesség

esetén a konduktiv diffuzids aram értéke ig ~0620nFAD 2/ 31/ 2,71/6¢ | nagy forgasi
sebesség esetén a kinetikus aram értéke Iy =NFAK§C vagy i, =nFAk, I'C. A teljes dram a két

komponens 0sszege, it =1k +Iig .A Koutecky — Levich egyenlet egyszeriien az dramintenzitas

Osszeg reciprokabol adodik. 1_ 1 1

. + . ahol:

n az elektronszam valtozas, A az elektrodfeliilet nagysaga (cm?), D az atalakuld anyag
diffuzios koefficiense (cm?s™?), C annak koncentraciéja (mél cm™), w a forgas sebesség (rad s”
1, vakozeg kinematikus viszkozitasa (cm?s?), k a reakcio sebességi koefficienst jelenti.

Putreszcin-oxidaz aktivitasanak mérése a Toyobo gyarto és forgalmazo altal megadott
enzim assay szerint tortén.

A kinon-imin festék fotometridasan 510 nm hullamhosszon mérheté. Az egységnyi
enzimaktivitds definicioja: Az aldbbiakban ismertetett koriilmények kozott egy perc alatt egy
egységnyi enzimaktivitas egy mikromol hidrogén-peroxid képzddést eredményez (amely fél
mikromol kinon-imin festék mennyiség valtozasnak felel meg.)

Gliikoz-oxidaz aktivitdsanak mérése Sigma enzim assaynek megfeleléen tortént.

Az 0-dianizidin (oxidalt) fotometriasan 500 nm hulldmhosszon mérhetd. Az egységnyi
enzimaktivitas definicidja: az alabbiakban ismertetett koriillmények kozott egy perc alatt egy
egységnyi enzimaktivitds egy mikromol hidrogén-peroxid képzddést eredményez (amely egy

crer

4. Eredmények és tézisek

Elektroaktiv anyagot nem tartalmazé ligos alapoldatban tanulmanyoztam a rézelektrod
feliiletén  lejatszodd  elektrod  folyamatokat potencidlpdsztazasos technikdval. A
voltammogramon jelentkezd harom oxidacids hulldm és két redukcids csucs képzddése soran
a feliileti rétegben bekovetkezd valtozasok jellegét valoszinlisitettem. E munkaban megujitott
és elektrokémiailag el6kezelt elektrodokat hasznéltam. A redukcids csucsok altal képviselt
toltés mennyiség alapjan becsiiltem az elektrod feliiletét bevono oxid film vastagsagat.

Gliikoéz tartalmu oldatokban a rézelektrod potencidl ablakanak végéhez kozel, 600 mV-nal
egy jol fejlett, konnyen értékelhetd hulldmot taldltam. Vizsgaltam ennek analitikai jelként
val6 hasznéalhatdsagat.

Forgd korong elektrodos mérések soran megallapitottam, hogy nem Iépnek fel emlékezési
jelenségek, elektrod passzivalodas gliikéz és mas egyes mds szacharidok amperometrids
detektalasakor. Megéllapitottam néhany mas szacharid amperometrias jelének gliikkozra
vonatkoztatott relativ érzékenységét

Munkédmban két mdédon meghataroztam néhany cukor rézelektrodon, lugos kozegben
végbemend oxidacidos reakcigjanak elektronszam  valtozasit. Az egyik esetben



makroelektrolizist végezve mértem a mérdcellan athalado toltésmennyiséget és a vizsgalt
szamitottam az elektronszam valtozas, n értékét.

A masik esetben forgd elektrod alkalmazasaval végezve méréseket a Koutecky-Levich
modszert kdvettem. Ez a modszer az elektronszan valtozas, n meghatarozdsa mellett a
heterogén, elektrokatalitikus reakcio sebességi koefficiensének, ko becslését is lehetdvé teszi.

A makroelektrolizis soran kapott oldatban meghataroztam voltammetridsanaz
elfogyott cukor mennyiségét, az oldatba keriilt rézionok mennyiségét. IC méréssel
azonositottam az elektrod folyamat f6 termékét (formidt ionok) és meghataroztam annak
mennyiségét. A keletkezett termék oldalardl is meghataroztam az elektron szan valtozast.
Ezek alapjan sikertilt az oxidécios folyamat jellegérdl és természetérél, mechanizmusardl a
korabbi feltételezéseket igazoldé mennyiségi adatokat nyernem. Ezek szerint: A réz
elektrodfeliiletén lugos kozegben cukrok elektrokémiai oxidaciojanak {6 termékként formiat
ionok keletkeznek. A reakcidban az elektrodfeliileten 1év0 rézoxid film elektrokatalizatorként
vesz részt. Egy gliikdz molekula oxidacidjakor hat formiat ion keletkezik. A réz korr6zid igen
kis mértékii.

A kapott eredmények alapjan valdszinlinek latszik az, hogy az elektrodreakcié az alabbi,
Lou és Baldwin (1999) altal javasolt, de mostandig masok altal nem bizonyitott mechanizmus
szerint jatszodik le.

Az elektrokatalitikus rézelektrod stabilis milkddése kézenfekvdévé tette, hogy
megvizsgaljam kromatografids elvalasztasok detektalasaban vald alkalmazhatosaganak
lehetdségeit. Ennek megfelelden hdrom kiilonbozd felépitésii  kromatografias, réz
munkaelektrodos detektorcellat készitettem:

1./ Kissinger — Adams tipusti vékonyréteg cella

2./ Wall-jet tipusu detektorcellat és

3./ Nyitott kolonnavég detektorcellat mikro-szal rézelektroddal.

A detektorcellak miikodését tanulmanyoztam. Modellanyagként mono- és diszacharidokat
hasznaltam. Ezek alkalmas ionkromatografids oszlopon lagos kozegben elvalaszthatok.
Szerencsés egybeesés, hogy a rézelektrod miikodése is bazikus kozeget igényel. Cukor
komponensek analizisére az élelmiszeranalizis, a ndvénytani kutatasok, a Kklinikai
diagnosztika stb. teriiletén szamos probléma kapcsan van sziikség.

Valés mintdkon, méz és nektar mintdkban végeztem cukor meghatarozasokat. Virag
mintaul piros arvacsalant (Lamium purpureum) és pongyola pitypangot (Taraxacum
officinale) valasztottam. Gliikkoz, frukt6z és szachar6z visszanyerési vizsgalata méz matrixban
végeztem.

Tanulméanyi utam keretében az Eszak-Karolinai Duke Egyetemen a klinikai mérések
céljara szolgdld lapos mikrocellak fejlesztésével, alkalmazasaval kapcsolatos kisérleteket
végeztem. Ez a munka folytatoddott a PTE laboratdriumaiban, illetéleg a Memphisi Egyetem
Biomedical Engeneering fakultasan nyari tanulmanyutak soran. Feladatként jelentkezett, hogy
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daganatos megbetegedésekkel jar egyiitt.

A dolgozatban részletesen leirt, Ujszerli enzim immobilizacios eljarast alkalmazva,
optimalva a belsé méretkizarasos, valamint kiilsé hidrogél és védod rétegek szerkezetét az
elektrod méréstartomanyat sikeriilt a kis koncentraciok iranyéaba jelentdsen kiterjeszteni.

A putreszcin visszanyerési kisérleteket tengerimalac vér és plazma mintakban végetem.

Egyiittmiik6dé partnereim kérésére haromelektrodos, glilkdzméré amperometrids
enzimelektrodot tartalmazd, kisméretli, konnyen kezelhetd mérdcellat készitettem.
Tanulmanyoztam a cella in vivo gliikdz mérésekre torténd alkalmazasanak lehetdségeit €s



korlatait. Sikeriilt modszert kidolgozni a gliikéz koncentraci6 — érzéstelenitett kisérleti
allatok testszoveteiben torténd — valtozasainak nyomonkdvetésére. A munkamban kialakitott
haromelektrédos lapos mérdcellat kisméretli résen keresztiil alvo patkanyokba vezetve a
hasizom felszinére poziciondlva folyamatosan regisztraltam az amperometrids aramot.
Gyomor szondan keresztiil torténd glilkdéz beadast, illetve iv. inzulin bejuttatast a biocella
arama megbizhatdan jelezte.

Az als6 méréshatarnak a kis koncentraciok iranyaba torténd kiterjesztése az analitikai
kémiaban gyakran jelentkezd feladat. Altalaban elényds, ha egy érzékeld nagyobb analitikai
jelet produkal adott mintakoncentracid esetén. Mdas szoval, a nagyobb érzékenység rendszerint
elényos. Munkamban kidolgoztam egy Ujszerli, a membrannal boritott feliileti elektrodok, igy
amperometrids  bioszenzorok esetében alkalmazhato —mérési modszert, melynek
alkalmazaséval jelentOsen sikeriilt az amperometrias detektalds érzékenységét, alsd detektalas
kiiszobét kedvezd iranyba befolydsolni. A dolgozatban kiilonb6zé modell kisérletek
bemutatasaval igazoltam a periddikusan megszakitott amperometridnak (PMA) nevezett,
PMA médszer j6 mikodését, elonyOs sajatsagait.

A dolgozatban foglalt eredmények tézis szerii 6sszefoglaloja:

1. Hazai kutatok koziil elséként készitettem kiilonb6z0 méretli rézelektrédokat
voltammetrids  kisérletek céljara. A rézelektrodok voltammetrids  viselkedésének
tanulmanyozéasaval kapcsolatos eredményeimrdl a nemzetkdzi szaksajtoban dolgozatokat
kozoltem.

2. A rézelektrod feliiletén 1évd film lagos kdzegben végbemend redoxi folyamatainak
tanulmanyozasa soran becsiiltem az oxid film vastagsagat, megallapitottam a szénhidrat
analizis céljaira alkalmas mérési koriilményeket.

3. Két jelentésen eltéré6 modszerrel meghataroztam néhany szénhidrat lugos kozegben,
igazoltam, hogy az egy molekula oxiddcidja sordn a cellan atfolyd toltésmennyiség
szokatlanul nagy (n=2xCn).

4. A makroelektrolizis termékének IC, és AA analizisével kvantitativ bizonyitékot
nyertem a szénhidratok lugos kozegben, réz elektrodon végbemend elektrokémiai
oxidacidjanak jellegével kapcsolatos korabbi feltételezések valoszinisitésére. Ezek szerint az
elektrokémiai oxidacio elektrokatalitikus jellegli, az oxidacio f6 terméke formiat ion.

5. Héarom kiilonbozo felépitésli, réz munkaelektrodot tartalmazo atfolyd detektorcellat
készitettem. FIA és IC koriilmények kozott vizsgaltam azok mitkodését. A detektor cellak
alkalmazasaval mddszereket dolgoztam ki valos analitikai feladatok megoldasara.

6. Ujszerii, nagy fajlagos aktivitast biztosité enzimimmobilizaciés modszert alkalmaztam
putreszcin oxidaz enzimnek elektrod feliileten torténd megkotésere.

7. Amperometrias putreszcin mérd elektrod készitési technologidjanak optimalasaval, a
mérémodszer finom hangolasdval sikeriilt a klinikai diagnézis szempontjabol fontos
tartomanyba hozni a kordbban bakteridlis fertdzottség detektalasara kidolgozott bioszenzor
méréstartomanyat.

8. In vivo allatkisérletek céljaira glilkozméré amperometrias bioszenzort tartalmazo, boér
ald beépithetd mikro-mérdcellat kisérletezem ki. Ennek gliikoz tolerancia vizsgélatokra
torténd alkalmazhatosagat érzéstelenitett patkanyokkal végzett kisérletek soran igazoltam.

9. Ujszerli amperometrias mérémodszert dolgoztam ki. A periddikusan megszakitott
amperometrianak nevezett (PMA) mérdmoddszer a membrannal bevont elektrodok,
bioszenzorok esetében jelentdsen noveli az analitikai jelet. Kedvezd jel/zaj viszony
biztositasaval az als6 méréshatart a kis koncentraciok iranyéaba kiterjeszti.



10. A PMA modszer alkalmazhatosagat, elényds voltat kiilonbozé elektrodokkal,
amperometrias bioszenzorokkal végzett kisérletekben igazoltam.
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