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Oz

Bu ¢aligmada, su kaynaklar1 ve atiksularda izlenmesi gereken 6nemli kirletici parametrelerden olan fenol ve fenol tiirevlerinin giivenli,
secici, hassas ve hizli 6l¢tilmesi amaciyla karbon nanotiip ile modifiye edilmis iletken polimerik film kapli ¢aligma elektrodu tabanli fenol
biyosensoru gelistirilmistir. Fenol oksidasyonundan sorumlu olan tyrosinase enzimi ¢alisma elektrodu tizerine immobilize edilmisgtir.
Tasarlanan biyosensorde 18 farkli fenol tiiri analiz edilmis, 6l¢iim i¢in analitik parametreler hesaplanarak sonuglar tartigilmugtir.
Biyosensoriin test edilen 5 fenol tiirtine tepki gostermesi, tyrosinase enziminin farkli fenolikler icin gelistirilecek biyosensorlerde
yiiksek segicilikte bir enzim oldugunu géstermistir. Sistemde, karbon nanotiiptin elektroaktiviteyi artirarak biyosensor sinyal giiciine
katkida bulundugu sonucuna varilmigtir.

Anahtar Kelimeler: Amperometrik sensér, Fenol biyosensorii, Iletken polimerler, Tyrosinase

Abstract

In this study, a phenol biosensor based on the carbon nanotube modified conductive polymeric film coated working electrode has
been developed for safe, selective, sensitive and fast detection of phenol and its derivatives, which are important pollutants should
be detected in water sources and wastewaters. Enzyme tyrosinase responsible for phenol oxidation has been immobilized onto the
working electrode. Various 18 phenol derivatives have been analyzed by the designed biosensor, and the results have been discussed by
calculating the analytical parameters of the measurement. Response of the biosensor to 5 phenolics among the tested phenols showed
that the tyrosinase was highly selective enzyme for biosensors would be developed for different phenols. It was concluded that carbon
nanotube contributed to the biosensor signal by enhancing the electroactivity.

Keywords: Amperometric sensor, Phenol biosensor, Conductive polymers, Tyrosinase

1. Girig
Uygun bir sinyal dénistirticiyle iliskilendirilmis biyolojik

birimlerin (enzimler, antikorlar, ilag reseptorleri, bakteriler,
DNA vs.) elektronik pargalarla entegrasyonu sonucu olusan
biyosensorler, fizyolojik degisimler, toksik, kanserojen
madde veya organizmalarin konsantrasyon bilgileri gibi
elektriksel
dénugtiren analitik sistemlerdir. Biyosensor sisteminde en

biyokimyasal sinyalleri &lgiilebilir verilere

6nemli ana eleman, analite kars1 son derece se¢imli ve tersinir
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etkilesmeye sahip biyoajanlardir. Biyokatalitik ajanlarin
arasinda biyosensorlerde kullanilan en yaygin ajanlar
enzimlerdir. Enzimlerin substratlarina kars: oldukga yiiksek
bir 6zglinligl ve afinitesi vardir. Enzimler, bircok kimyasal
arasindan ilgili olduklar: substrat: seger ve reaksiyonu hizla
katalizlerler. Enzim tabanli biyosensorlerde,enzimler elektrot
yizeyine polimerler tzerinden immobilize edilmektedir.
S6z konusu polimerlerden biri olan Polipirol, elektriksel
iletkenligi ytiksek bir polimerdir (Diaz vd. 1979). Polipirol
filmlerin mekanik 6zellikleri diger iletken polimerlerden
iyi ve atmosfer kosullarinda daha kararlidir. Polipirolin bu
avantaji, biyosensor ¢alismalarindauygun bir destek materyali
olarak kullanilmasina olanak saglamaktadir. Kullanilan
polimerlerin yani sira enzim elektrotlarinin elektriksel
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iletkenligini artirmak i¢in medyatorler kullanilarak modifiye
caligma elektrotlar: hazirlanir. Medyatorler enzim ve elektrot
yizeyi arasindaki elektron transferini kolaylagtiran ya da
hizlandiran elektroaktif maddelerdir. Son yillarda biyosensor
ve yakit hucresi ¢aligmalarinda kullanilan en o6nemli ve
glincel medyatérlerden biri, yiksek kalitede mekanik ve
elektronik o6zelliklere sahip olan karbon nanotiplerdir
(CNT) (Cubuk¢u 2008). CNT’ lerle yapilan iletimde,
polifenilen esash zincirlerden 10 ila 100 kat daha fazla akim
iletimi saglanmaktadir. CN'T lerin 1s1l iletkenlikleri, en iyi
151l iletken olan elmasin 2 katidir ve bakir telden 1000 kat
daha fazla elektrik tastyabilir. Bu ozellikleriyle CNT lerin
gelecekte nanoelektronigin temeli olacag: distinilmektedir
(Merkogi vd. 2005, Wang ve Musameh 2003). CNT lerin
dusik potansiyellerde elektron transfer reaksiyonlarininin
hizlarini artirma 6zellikleri, son yillarda aragtirmacilarin
CNT ile hazirlanmis enzim elektrotlarinin gelistirilmesi
Uzerine yogun ¢alismalar yapmasina neden olmustur. CN'T-
enzim tabanli biyosensorlerin en ilging ozelligi gelismis

caligma kararliligidir (Merkogi vd. 2005).

Fenol ve fenol tiirevlerini 6l¢me amaciyla gelistirilmekte olan
biyosensorler cogunlukla polifenol oksidaz grubu (zyrosinase,
laccase) ve horseradish peroxidase enzimlerini igeren caligma
elektrotlar: kullanilarak hazirlanir. Tyrosinase enzimi, bitki ve
hayvansal dokularda yaygin olarak bulunan oksidoreduktaz
sinifi (redoks reaksiyonlarini katalizleyen) bir enzimdir.
Aktif merkezi prostetik grup (demir ya da bakur ihtiva eden
grup) icermektedir. Tyrosinase enziminin aktif merkezinde
her biri G¢ histidin aminoasidi grubuna baglanmus iki bakir
atomu bulunmaktadir ve bu bakir atomlar: iki tane oksijen
atomuyla etkilesim halindedir. Prostetik grubunda bulunan
bakir sayesinde enzim, redoks tepkimelerine rahatlikla
girebilmektedir. Enzimin ana substrati tirosin, fenolik
yapida bir madde oldugundan fenol ve baz tiirevleri de bu
enzimin spesifik substratlaridir. Enzim genel olarak, n6tr
tamponda, oda sicakliginda molekiler oksijeni farkli fenolleri
kullanarak indirgeyen oldukg¢a kararli bir enzimdir (Ikehata
2000). Bu avantajlar1 sayesinde #yrosinase enziminin, fenol
icin geligtirilen biyosensérlerde biyoajan olarak kullanilmasi
tercih sebebidir.

Bu ¢aligmada, ¢ok duvarli karbon nanotip (MWCNT) ile
modifiye edilmis Polipirol ve #yrosinase enzimi kullanilarak
fenol biyosensori tasarlanmigtir. MWOCNT, oksidasyon
prosediiriine tabi tutularak hem suda ¢oziinebilir hale
getirilmis, hem de tzerine kimyasal yoldan enzim
immobilizasyonuna olanak saglayacak karboksil (-COOH)

fonksiyonel gruplari takilmistir. Biyosensorin  isletim
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kogullar1 en iyi performans: elde edebilmek amaciyla
optimize edilerek tasarlanan biyosensér, 18 farkli fenol
tirevinin konsantrasyonunun 6l¢imiinde kullanilmigtir.

2. Gereg ve Yontem
2.1. Kimyasallar ve Aparatlar

Deneysel ¢alismalarda kullanilan kimyasallardan, potas-
yum fosfat, asetik asit, sodyum asetat Merckden, fenol,
p-benzokinon, hidrokinon, 2,6-dimetoksifenol, 2- kloro-
fenol, 3-klorofenol, 4-klorofenol, 2-aminofenol, 4-metok-
sifenol, pirokatekol, guaiakol (2-metoksifenol), m-kresol,
o-kresol, p-kresol, katekol, 4-asetamidofenol, pirogallol, 2,
4- dimetilfenol, pirol (%99), sodyum dodesil siilfat (SDS),
1-siklohegzil-3(2-morfolinoetil) karbodiimid toluen siil-
fonat Sigmadan, #yrosinase (E.C.1.11.1.7) Flukadan, ¢ok
duvarli karbon nanotiip (MWCNT) Nanocs. Inc.'den temin
edilmistir. Elektrokimyasal 6l¢timler CHI 1040B Marka
potansiyostat kullanilarak yapilmistir. Cam karbon ¢aligma
elektrodu (3 mm ¢apinda), platin ¢ubuk karsit elektrot ve
Ag/AgCl (3M NaCl) referans elektrottan olugan konven-
siyonel gl elektrot sistemi CH Instruments firmasindan
temin edilmigtir.

2.2. Karbon Nanotiip ile Modifiye Edilmis Calisma
Elektrodunun Hazirlanmasi

Karbon nanotip (CNT), suda ¢oziinmeyen bir yapiya
sahiptir. CNT igeren elektropolimerizasyon ortamlarinda
CNT mutlaka suda ¢oziinebilir halde olmalidir. CNT nin
suda ¢Ozlinebilmesi igin literatirde farkli oksidasyon
basamaklar: kullanilmaktadir (Zhao vd. 2002). Bu metoda
gore; 14 mg CNT, hacimsel olarak 9:1 oraninda hazirlanmig
H,SO,/H,0, karisimmnin 5 mDUsine eklenmis ve 30 dakika
karigtirilmigtir. Reaksiyondan sonra ¢ozelti aynt H, SO,/
H,O, karnigimi ile 20 mLye tamamlanmistir. Cozelti
ultrasonik banyoda 5 dakika sonike edildikten sonra, saf
su ile 1 L'ye tamamlanmis ve 0.45 pM por ¢apl seliloz
membrandan stzilmuistir. Membranda tutulan CNT,
pH degeri 7 olana kadar 10 mM’lik NaOH ¢oézeltisiyle
yikanmig ve son olarak saf sudan gegirilmigtir. CNT tartilmig
ve son konsantrasyonu 0.03 mg/L olacak sekilde saf suda
¢ozilmugtir. Cozelti 2 dakika sonike edilmigtir. Bu iglem
sayesinde ayrica, CNT tzerinde, kimyasal yoldan enzim
immobilizasyonuna olanak saglayan fonksiyonel karboksil
gruplar: olusturulmustur (Korkut vd. 2008).

Calisma elektrodu yilizeyinde Polipirol film sentezi igin
elektropolimerizasyon ortami, okside edilmis 10 mL CNT
¢ozeltisine, 6 mg sodyum dodesil siilfat (SDS) ve konsant-
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rasyonu 0.01 M olacak sekilde pirol eklenip karigtirilarak
hazirlanmugtir. Uglii elektrot sistemi ortama daldirilmig ve
potansiyostata 0 ile +1.2 V arasinda potansiyel uygulana-
rak 100 mV/¢'lik tarama hizinda 4 dakikalik siirede elekt-
rokimyasal pirol polimerizasyonu gergeklestirilmigtir. Poli-
merizasyon islemi bittikten sonra cam karbon elektrot saf
suyla yikanmig, 0.1 M, pH 7 fosfat tamponuna daldirilmis,
+2 V’luk potansiyel uygulanarak 5 dakika temizlemeye tabi
tutulmugtur. 1 g 1-siklohegzil-3(2-morfolinoetil) karbodii-
mid toluen siilfonat, 50 mM pH 4.8 asetat tamponunun 20
mDsinde ¢oziinmiustiir. Polipirol kapli cam karbon elektrot
bu ¢ozeltiye daldirilmig, 200 rpm’lik karigtirma altinda 3.5
saat karigtirllarak CNT katkili Polipirol film kaplanmis ¢a-
lisma elektrodundaki enzim baglayici karboksil gruplarinin
aktivasyonu saglanmistir. 0.1 M, pH 7 fosfat tamponunun
2 mDUsinde 3 mg #yrosinase ¢oziilerek, enzim ¢ozeltisi hazir-
lanmigtir. Kaplanan elektrot bu ¢6zelti igerisine daldirilmig
ve 4°Cde 1 gece bekletilerek enzim immobilizasyonu sag-
lanmigtir.

2.3. Biyosensor Deney Diizenegi

Bir reaksiyon hicresi igerisine daldirilmis tgli elektrot
sistemi potansiyostata baglanmistir. Enzim tutuklu ¢aligma
elekrodu ile birlikte, referans elektrot ve karsit elektrot
hicreye daldirilarak biyosensoriin ¢aligma elektroduna, sabit
bir elektrik potansiyeli uygulanmustir. Oksijene doyurulmus,
10 mL hacminde 0.1 M, pH 7 fosfat tamponu i¢eren hiicreye
farkli konsantrasyonlarda fenolik ¢ozeltiler eklenerek
reaksiyon sonucu olusacak olan akim degerleri 6l¢tilmustir.

3. Bulgular ve Tartisma
3.1. Caligma Elektrodu Karakterizasyonu

CNT'nin etkinligini aragtirmak amaciyla CNT icermeyen
ve CNT igeren iki c¢alisma elektrodunun, 0.1 M pH 7
fosfat tamponu igerisinde 0 ile +1.2 V araliginda ve 50
mV/s tarama hizinda gerceklestirilen dontisimli voltametri
grafigi Sekil 1'de gosterilmistir. Sekil 1'de gortldugiu gibi
CNT ile modifiye olan elektrodun akim degerlerinin CN'T
icermeyen elektroda gore oldukca yiiksek olmasi, CNT
katkisiyla elektrot ylizeyindeki elektroaktivitenin arttiginin
gostergesidir. Calisma elektrodu yuzeyinden gegen akimin
artmasi, biyosensor sinyal gliclinin de mutlak surette
artmasina ve sonug olarak biyosensériin daha dugiik analit
konsantrasyonlarina yiksek sinyallerle tepki vermesini
saglamaktadir. Ayrica, pozitif potansiyel degerlerinde
elektrottan gecen yiiksek akim degerleri, pirolin CNT
katkistyla elektrot yiizeyinde daha iyi okside edilerek yiizeyin
kaplandigini gostermektedir.
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3.2. Calisma Potansiyeli ve pH’in Biyosensér Sinyaline
Etkisi

Amperometrik fenol biyosensorlerinde biyomolekil olarak
tyrosinase enzimi kullanildiginda, elektrot Gzerinde gergekle-
sen reaksiyon mekanizmasi fenollerin ardigik iki tepkimeyle
katalizlenmesi sonucu su gekilde agiklanabilir: ilk basamakta
monofenollerin molekiiler oksijen varliginda enzimatik
reaksiyon sonucu o-difenollere (katekol) dontigiimu saglanir.
Ikinci basamakta ise, olusan difenoller de ayni enzimatik
reaksiyon tzerinden o-kinonlara donustirtlir. Bu arada
molekiler oksijen direkt olarak suya indirgenir. Ardisik tep-
kimelerin son trini olan kinonlar uygun potansiyel dege-
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Sekil 1. CNT ile modifiye edilmis (A) ve CNT ile modifiye
edilmemis (B) calisma elektrotlarina ait dontgimli voltametri
grafigi.
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Sekil 2. Biyosensoriin optimum ¢alisma potansiyelinin belirlen-
mesi.
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rinde elektrot yiizeyinden elektron alarak indirgenir ve tek-
rar katekole donugir. Bu sirada elektrottan gegen elektron
miktar: ortamdaki fenol konsantrasyonuyla orantili olarak
degisim gostermekte ve bu elektron akist cihaz tarafindan
uygun potansiyel altinda akim sinyallerine ¢evrilmektedir
(Tsai ve Cheng-Chiu 2007). Devreden gegen akim, ortama
eklenen fenolik konsantrasyonuyla orantili olarak artar.

Farkli ¢aligma potansiyellerinde biyosensorin 10 uL, 20
uM’lik pirokatekol eklemelerine olan tepkisi Sekil 2'de
gosterilmistir. Indirgenme akimi 0 mV'dan itibaren -50 mV’a
kadar hizli bir gekilde artmis ve daha negatif potansiyellerde
indirgenme akiminin degismedigi gorilmistir. Sekilden de
anlagildigy gibi fenolik madde igin en yiksek indirgenme
akimi -50 mV’luk potansiyelde ger¢eklesmistir. Bu nedenle
sistem icin en iyi calisma potansiyeli -50 mV olarak
secilmigtir. Pirokatekol digindaki diger fenolik tirler i¢in de
ayn1 deneyler yapilmis ve benzer sonuglara ulagilmigtir.

Tyrosinase enziminin maksimum aktivite gésterdigi pH
degerinin tespiti i¢in, sirasiyla pH degeri 5, 6, 7, 8 ve 9 olan
0.1 M’lik tampon ortamina 20 pM pirokatekol ¢o6zeltisi
eklenmis ve biyosensorden elde edilen akim degerleri Sekil
3'de gosterilmistir. Akim degerleri pH 5-7 araliginda artarken
7'den sonra enzimatik reaksiyondaki aktivite distisine bagh
olarak akim degerlerinde dususler kaydedilmistir. Sekil
3'den enzimin maksimum aktivite gosterdigi optimum pH
degeri 7 olarak tespit edilmigtir. Diger fenol bilesikleri igin
de pH 7 reaksiyon ortami kullanilmgtir.

3.3. Biyosensorde Fenolik Bilegiklerin Olgiimii

Biyosensérinfenol,katekol,p-benzokinon,m-kresol,o-kresol,
p-kresol, guaiakol, 2,4-dimetilfenol, 2,6-dimetoksifenol,
2- Kklorofenol, 3-klorofenol, 4-klorofenol, hidrokinon,
4-asetamidofenol, pirogallol, 4- metoksifenol, pirokatekol,
2-aminofenolden olusan 18 farkli fenol tirtine verdigi
tepki incelenmigtir. Kesikli ortamda, 600 rpm’lik karigtirma
altinda, -50 mV’luk (vs. Ag/AgCl) ¢aligma potansiyelinde
her bir fenol bilesigi i¢in, 0.1 M pH 7 tampon ortamina 5
pM konsantrasyondan baglamak tizere diizenli olarak artan
konsantrasyonlarda her fenol tiri i¢in eklemeler yapilmis ve
akim degisimleri gézlenmistir. Pirokatekol i¢in elde edilen
akim-zaman grafigi Sekil 4de verilmistir (Her fenolik
bilesik i¢in gosterilmemistir).

Amperometrik akim-zaman grafikleri kullanilarak her bir
ekleme sonunda elde edilen akim degisimleri ekleme kon-
santrasyonlarina karg1 grafige gecirilmigtir. Farkli fenol bile-
sikleri icin elde edilen akim degisimlerinin kargilagtirmalari
Sekil 5de verilmistir. Bu degerler kullanilarak hesaplanmig
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biyosensor analitik parametreleri Cizelge 1'de gosterilmistir.
Biyosensorun, test edilen 18 fenolik tiir arasindan piroka-
tekol, katekol, p-kresol, 4-metoksifenol ve 4-asetamidfenol
bilesiklerine tepki verdigi gozlenmistir. Cizelge 1'den goril-
dugi gibi test edilen fenoller arasinda en digtik belirleme
limiti (LOD) 4-asetamidofenol i¢in 0.17 pM, en ytiksek
LOD ise katekol i¢in 2.38 pM olarak hesaplanmugtir. Son
yillarda yapilan ¢aligmalarda hazirlanmis olan ¢esitli fenol
biyosensorlerinde belirleme limiti yukaridaki fenol bilesik-
leri i¢in 0.34-5 pM araliginda verilmigtir (Kim ve Lee 2003,
Verdine vd. 2003, Turner 2000, Wang vd. 2000).

Olgiim hassasiyeti genel olarak enzimin analite ilgisine,
kullanilan iletken polimerin ¢esidine, enzim immobilizasyon
metoduna, iletkenlige ve enzimatik reaksiyonla olusan
fenoksi radikallerinin stabilitesine ve 6nemli 6l¢tide fenol
tzerindeki elektron verici gruplarin konjugasyon yapilarina
baglidir (Marko-Varga vd. 1995). Bagka bir deyisle, fenol
uzerindeki bir grubun (metil, klor, vb.) farkli olmasi ya da
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Sekil 3. Olgiimler i¢in optimum pH’nin belirlenmesi.

-2.0

<30

| el 1
' ',
-5.0 i,

5.0 1 | 2]

Akem/ T 107 A

-7.0

9.0 R L L | v v v v v v v
200 300 400 500 B00 700 B00 200 1000

Faman (3}
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molekil tzerindeki yerinin degismesi, enzimin fenolik
bilesikle etkilemektedir.

Bu durum, biyosensoriin farkli fenollere farkli sinyaller

kompleks olusturma  hizini
vermesine yol a¢maktadir. Calismada en yiksek 6lgim
hassasiyeti pirokatekol i¢in 7 nA/uM, en disik 6lgim
hassasiyeti ise 4-asetamidofenol i¢in 2 nA/pM olarak
hesaplanmugtir. Literatirde farkli fenol biyosensorleri
icin hesaplanmig hassasiyet degerleri 0.01-746 nA/pM
araliginda degisim gostermektedir (Li vd. 2006, Chang vd.
2002).Koile ve Johnson (1979), yiiksek konsantrasyonlardaki
fenol eklemelerinde akim degisimindeki dogrusalligin
yizeyi yavagga
kaplamasina baglamistir. Literatiirde, CNT tabanl ¢alisma
elektrotlarinin elektrokatalitik aktiviteyi arttirdigi ve CNT
sayesinde yizeyin reaksiyon urlnleriyle kaplanmasinin

bozulmasini  reaksiyon  driinlerinin

minimize edildigi rapor edilmistir (Tsai ve Cheng-Chiu
2007). Caligmamizda, CNT olmadan hazirlanmis ¢alisma
elektrodunda pirokatekol i¢in elde edilen 6lgtim hassasiyeti
0.5 nA/pM, 4-asetamidofenol i¢in ise 0.15 nA/pMdir.
Caligmamizda, CNT katkili biyosensorde test edilen her
tenolik tir i¢in yiiksek R? degerlerine sahip genis dogrusal
araliklarin ve CNT’siz elekroda kiyasla yiksek 6l¢im
hassasiyetinin elde edilmesi CNT’nin biyosensér sinyal
gucini artirmasinin sonucudur. CNT, literatiir sonuglarina
uyumlu olarak bu ¢aligmada dizayn edilen biyosensérde
elektrot ytizeyinde elektron transfer hizini artirmig (Korkut
vd. 2008, Tsai ve Cheng-Chiu 2007) ve buna bagli olarak

daha hassas fenol 6l¢timleri saglanmugtir.

Biyosensorun isletme kararliliginin tespiti igin, 0.1 M pH 7
fostattamponunun 10 mIsine-50mV’luk ¢aligma potansiyeli
altinda, ard arda 20 pM’lik fenolik eklemeleri yapilmis ve
elde edilen akim degisimleri kaydedilmistir (Sekil 6). Sinyal
alinan her fenolik bilesigin ayn1 konsantrasyonlari i¢in elde
edilen akim degerlerinin rolatif standart sapmalari (%RSD)
9%0.91-9%11.2 araliginda degisim gostermistir. Biyosensor,
tepki verdigi fenollere kars: yiiksek 6l¢im hassasiyeti, distk
belirleme limiti, genis dogrusal 6lgiim araligi, hizli cevap
suresi ve ayni konsantrasyon igin Olciimlerarasi stabilite
gostermigtir. Litaratiirde biyosensorler icin CNT’li degisik
kompozit polimer yapilari olusturulmustur. Ornegin;
Poli(amidoamin)/CNT kompozit polimerinin bir camsi
karbon yilizeyinde sentezlenerek hazirlandigi calisma
elektroduna glucose oxidase ve horseradish peroxidase enzimi
baglanarak hem glikoz hem de hidrokinon tayini (Zeng
vd. 2007), kitosan/CNT polimerinin yine bir cams: karbon
ylzeyinde sentezlenerek hazirlandigi ¢alisma elektrodu ile

surekli sistemde galaktoz tayini (Tkac vd. 2007), nafyon/
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CNT polimerinin camsi karbon yiizeyinde sentezlenerek
hazirlandig1 ¢alisma elektrodu ile kesikli sistemde fenol ve
4 tiirevinin tayini gerceklestirilmistir (Tsai ve Cheng-Chiu
2007). Calismalarin ¢ogunda CNT’nin ¢alisma elektrodu
Uzerine olumlu etkisi vurgulanmisg, s6z konusu analiz i¢in
hesaplanan analitik parametrelerde iyilesme sagladig: rapor
edilmistir.

4. Sonug

Caligmada, karbon nanotiip katkili Polipirol filmle kaplan-
mus ¢aligma elektrodunu iceren bir biyosensér tasarlanmigtir.
Hazirlanan biyosensoriin, 18 farkli fenol tirii arasindan
pirokatekol, katekol, p-kresol, 4-metoksifenol ve 4-asetami-
dofenol bilesiklerine tepki verdigi gozlenmistir. Bu bakim-
dan #yrosinase enziminin, biyosensor sistemlerinde farkli
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Sekil 5. Farkli fenol bilesikleri icin biyosensor akim degisimlerinin

kargilagtirilmas.
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Sekil 6. Biyosensortn farkli fenol bilesiklerinin 6l¢imu icin iglet-
me kararlilig1 grafigi.
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Cizelge 1. Biyosensoriin farkls fenolik tiirleri i¢in hesaplanmig 6l¢iim analitik parametreleri.

- Hassasiyet Lineer aralik
Fenolik Tiir R? ( nA/pl\)/i) (M)
pirokatekol 0.99 7 5-85 0.41 2.7
p-kresol 0.98 3 15-40 2.05 11.2
katekol 0.98 6 20-90 2.38 9.1
4-asetamidofenol 0.97 2 35-105 0.17 0.91
4-metoksifenol 0.99 4 5-35 1.08 6.82
fenol Tepki yok
p-benzokinon Tepki yok
hidrokinon Tepki yok
2,6-dimetoksifenol Tepki yok
2-klorofenol Tepki yok
3-klorofenol Tepki yok
4-klorofenol Tepki yok
2-aminofenol Tepki yok
4-aminofenol Tepki yok
guaiakol Tepki yok
m-kresol Tepki yok
o-kresol Tepki yok
pirogallol Tepki yok

fenol tirleri igin yiiksek segicilikte bir enzim oldugu sonu-
cuna varilmistir. Biyosensor test edilen fenollere kars: yiiksek
hassasiyet degeri, diisiik belirleme limiti, genis lineer aralik,
hizli cevap siiresi ve giivenilir aralikta 6l¢im stabilitesi gos-
termigtir. Karbon nanotiipiin, sistemde fenolik reaksiyonlar
sonucu gergeklesen elektron akigini hizlandirarak sistemin
sinyal glctint artirdig1 gortilmistiir. Test edilen farkli fenol-
ler i¢cin LOD degerleri 4-asetamidofenol<pirokatekol<4-
metoksifenol<p-kresol<katekol seklindedir. Ayni 6l¢timle-
rin relatif standart sapma degerleri %0.91-%11.2 araliginda
degisim gostermistir.
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