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Abstract

In this study, we developed a non-enzymatic electrochemical sensor using a porous
graphene electrode modified with ZnO nanoparticles (ZnO/fPGE sensor) to determine
xanthine (XA) content. The ZnO/fPGE sensor is fabricated using a hydrothermal method
and COz infrared laser writing technique on a polyimide film. The morphology, structure,
and properties of the ZnO/fPGE were meticulously characterized using Raman spectroscopy,
field-emission scanning electron microscopy (FE-SEM), and Von-Ampe spectroscopy
methods. The ZnO/fPGE sensor exhibited a broad linear response range from 1 uM to 100
MM, a low limit of detection (LOD) of 0.29 uM, high sensitivity at 7.05 pA.uM'.cm2, and
demonstrated effective resistance to common interferences such as uric acid, ascorbic acid,
dopamine, glucose, and xanthine. Notably, the ZnO/fPGE sensor has created a conducive
electrical environment for the advancement of high-performance electrochemical
biosensors, specifically for the precise determination of xanthine levels in meat and fish
products.
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Nghién ciiu va phat trién cam bién dién hoa khdng gan enzyme dua trén dién cuc
Zn0/graphen xop nham xac dinh xanthin

Ta Ngoc Bach?, Nguyén Xuin Viét?, Nguyén Van Anh? Pham Quang Trung?, Nguyén Thi
Minh Thu?, Phiing Thi Thu®, Vii Hong Ky', P8 Hiung Manh’, Vii Pinh Lam*, Nguyén Huy
Dan!, Trinh Xuin Anh®, Ngé Thi Hong Lé&'*

YWién Khoa hoc vt liéu, Vién Han lam khoa hoc va cong nghé Viét Nam, Ha Noi, Viét Nam
2Khoa Héa hoc, Pai hoc khoa hoc tu nhién, Pai hoc Quéc gia Ha N¢i, Ha No¢i, Viét Nam

7 ruong Pai hoc Khoa hoc va cong nghé Ha Noi, Vién Han lam khoa hoc

va Cong nghé Viét Nam, Ha Ngi, Viét Nam

*Hoc vién Khoa hoc va Cong nghé, Vien Han lam khoa hoc

va Cong nghé Viét Nam, Ha Ngi, Viét Nam

*Pai hoc Bdch khoa Ha Néi, Ha Néi, Viét Nam

Tom tit

Trong nghién ctru nay, mot cam bién dién hoéa khong gin enzyme st dung dién cuc
graphen xdp duoc bién tinh v6i hat nano ZnO (cam bién ZnO/fPGE) di dugc phat trién dé
xac dinh ham luong xanthin (XA). Cam bién ZnO/fPGE dugc ché tao biang phuong phap
thity nhiét va k¥ thuat ghi laze hong ngoai CO; trén mang polyimide. Hinh thi hoc, ciu triic
va tinh chat cia ZnO/fPGE duoc dic trung bang cac phuong phap do phé Raman, FE-SEM,
va Von-Ampe. Cam bién ZnO/fPGE dbi voi XA c¢6 khoang hoat dong tuyén tinh kha rong
(1 UM-100 uM), giGi han phat hién (LOD) thap (0,29 uM), do nhay cao (7,05 pA.uM*.cm™)
va kha nang khang hiéu qua ddi voi cac cac chat gay nhiéu théng thuong (nhu acid uric, acid
ascorbic, dopamin, glucose va xanthin). Cam bién ZnO/fPGE di cung cap moéi truong dién
thuan loi dé phat trién cac cam bién sinh hoc dién hoa hiéu suit cao nham xac dinh xanthin
trong cac san pham thit, ca.

Tir khéa: cam bién dién héa, xanthin, graphen xop, hat nano ZnO, thit.

1. PAT VAN PE

Trong nhitng nim gan day, viéc dam bao chét lugng, do tuoi cta thit va cac san pham
thiy san nhu ca ngay cang nhan duoc nhiéu su quan tam. Pong vat sau khi bi giét md, mot
s6 hop chat hiru co tham gia vao qua trinh phan huy dan dén thuc pham bi bién d6i mau sic
va mui vi trong sudt qua trinh bao quan [1, 2]. Do d6, viéc dam bao chit lugng va do tuoi
ngon ciia thit, ca 1a yéu cu quan trong trong ché bién thyc pham. Xanthin (CsHsN4O>) la
mdt trong cac san phdm ctia qua trinh phan huy Adenosine triphosphate (ATP) sau khi dong
vat bi giét md [3]. Su tich tu xanthin s¢& khién cho thuc phém nhu thit, ¢4 khong con tuoi va
¢6 vi dang. Vi vay, né dugc xem la mot chat chi thi quan trong dé danh gia do tuoi ngon ctia
thit/ca [3]. Céu tric hoa hoc cua xanthin dugc dua ra tai Hinh 1.

Xanthin dugc x4c dinh bang cac phuong phap khac nhau nhu HPLC (high performance
liquid chromatography) [4], phd khéi [5], dién di mao quan [6] va cam bién dién hod [7-9].
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Trong d6, k¥ thut cam bién sinh hoc dién hoa cung cip phuong phap phan tich vu viét hon
v6i do chinh xdc cao, nhanh chong, dé su dung [3]. Pang chu y, do ban chét ty nhién cua
enzyme, cac cam bién sinh hoc ¢6 dinh enzyme xanthine oxidase (XOD) bj anh hudng boi
nhiét 4o, pH, do 4m, hoa chat doc hai..., dAn dén do chinh xac va do nhay ctua cam bién bj
anh huong [7]. Bén canh d0, viéc ¢b dinh enzyme tuong ddi phtrc tap va mat nhidu thoi gian
[7]. Do d6, cac cam bién sinh hoc khong gin enzyme nhan duoc nhiu sy quan tim dé phat
trién nhirng cam bién sinh hoc dién hoa c6 dd chinh x4c cao va hiéu suét tdt.

O

H
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Hinh 1. Cdu triic héa hoc ciia xanthin

Gan day, nho c6 nhiing tién bod trong cong nghé ché tao nano, vat liéu 2D graphen va
dan xuét clia n6 voi cac uu diém vé tinh chét n6i bat dugc wu tién nghién ctru trong linh vyc
cam bién sinh hoc [10-12]. Pang cha ¥ hon, graphen dugc tao ra boi laze (dugc biét dén 1a
LIG = laser-induced graphene) sir dung cong nghé chuyén d6i quang nhiét cia mang
polyimide thanh cau tric graphen xp 3D lién tuc khi chiéu xa xung laze trong khong khi.
LIG c6 d6 dan dién cao va dién tich bé mait riéng 16n, linh hoat trong viéc tao khudn, khong
chira hoa chét, thoi gian ché tao nhanh va chi phi thdp [13]. C6 thé san xuat véi sd luong
16n, dan dén tng dung tiém nang trong cong nghiép [14, 15]. So v&i graphen dugc ché tao
bé“mg cac phuong phéap khac, LIG c6 thé cai thién hiéu suat tmyén dién tich, do dan dién tdt
va nhiéu vi tri hoat dong dé chtrc nang hoa, day 1a diéu kién can thiét dé phat trién cam bién
sinh hoc [14, 16]. Mét khéc, cac vat li¢u nano oxide kim loai dugc st dung rong rai trong
tiép can bién tinh dién cuc [17-19]. Trong s d6, vat liéu nano ZnO dugc xem xét phd bién
trong cac nghién ctru nay do ¢ do rong viing cdm 16n, bén hoa hoc va kha ning tuong thich
sinh hoc tdt va dong hoc trao doi dién tir cao [19]. M4t vai cong bd lién quan nhu: Cam bién
khong gin enzyme phat hién cortisol trong nudc bot sir dung ZnO-graphen di duoc phat
trién, cam bién nay cd gioi han phat hién rat thép 12 0,15 nM [20]; Cam bién sinh hoc xanthin
khong gin enzyme sir dung hop chit nanocompozit RGO/ZnO trén 14 k&m dugc ché tao boi
Zhang va cong sy, cam bién nay cho thay do nhay 1a 2,10 pA pM™ cm™ va gi6i han phat
hién 13 1,67 uM [7]. Santos va cong su [21] dd ching minh rang cac thanh ZnO duoc téng
hop bang cach ma dién trén LIG c6 kha ning truyén dién tir dién hoa nhanh voi hing sb tdc
d6 1,24 x 1072 cm/s cho [Ru(NHs)e] 2*%* va do d6 dat duoc tiép diém dién phu hop bén trong
LIG/ZnO. Pién cuc dya trén hat nano ZnO NP/graphen dong vai trd 13 chét xac tac trong
cam bién sinh hoc khong gin enzyme 1a mot hudng nghién ctiru méi, thoi sy.

Chinh vi vdy, trong nghién ciru nay, nhom nghién ctru da xay dung mot cam bién dién
ho4 khong gan enzyme sir dung dién cuc graphen xdp bién tinh bang hat nano ZnO. Dién
cuc nay dugce st dung dé xac dinh xanthin. Két qua cho thay, cam bién nay hoat dong hiéu
qua v&i d6 nhay cao, pham vi tuyén tinh rong va gidi han phat hién thap.
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2. VAT LIEU VA PHUONG PHAP NGHIEN CUU
2.1. Dung cu, thiét bi

Can phan tich (AY 220, Shimazu — Nhat Ban); Tu siy (Medcenter Einrichtungen
GmbH, buc); Tu hat chan khong (Model 281A); Bom hut chan khong (Model DOA-P504-
BN, GAST — M¥); May ly tim (Hermle); Bé siéu am (Ultrasonic LC 60 H); va mot sé dung
cu thi nghiém khac.

Hinh thai hoc bé mat va dic trung cAu tric cla cac mau duge xac dinh béng kinh hién
vi dién tir quét phat xa truong (FESEM - Hitachi S4800) va may do nhiéu xa tia X Bruker
D8 v&i btrc xa Cu-Ka (k = 1,5406 A); Dit liéu tan xa Raman duoc thu thap bing may quang
phé tan xa Raman (LabRAM HR Evolution-Horiba Inc.). Phé FT-IR dugc do bang may
quang phd Nicolet iS10 (Thermo Scientific, Waltham, MA, USA).

H¢ dién hoa Autolab (Metrohm PGSTAT30 Potentiostat Galvanostat) dugc stir dung
dé thuc hién céac phép do dién hoa ba dién cuc. ZnO/Graphen Xép, Graphene va Ag/AgCl
1an luot hoat dong nhu dién cuc lam viée, dién cuc ddi va dién cuc so sanh.

2.2. Héa chit, chit chuin

Hypoxanthin (99%), xanthin (99%), acid uric (99%), glucose (99%), dopamin (99%),
acid ascorbic (99%), dung dich dém photphat (PBS, pH=7) (99%), KCI (99%), NaOH
(99%), metanol (99,5%) va Zn(CHCO).2H20 (99%), etanol (99,5%) dugc cung cap boi hang
Sigma Aldrich. Kali ferricyanide (Ks[Fe(CN)s], 99%), kali ferrocyanide (Ks[Fe(CN)s],
99%) dugc cung cap boi hing Xilong (Trung Qudc). Nudce khir ion di dugc dp dung cho tat
cd cac thi nghiém.

2.3. Quy trinh thuc nghiém
2.3.1. Ché tao dién cuc Graphen/Polyimide xop (fPGE)

Polyimide (PI): TAm mang polyimide day 125 pm c6 kich thuée 210 x 297 mm duoc
ct thanh 30 tAm PI nho hon bang may cit laze (Universal Laser Systems VLS3.50 Laser).
Kich thudc ctia mdi tam duoc xac dinh 14 42 x 49 mm. Cac thong sé may dugc thiét 1ap nhu
sau: cong suét, toc do xir Iy va tan s xung ctia chum tia laze CO2 lan lugt duge dit & mirc
5,6 W, 13% va 500 PPI. Cac tam PI duoc 1am sach trong etanol ba lan bang rung siéu am va
sdy kho & 60°C trong 10 phit.

Ché tao dién cuc graphen xdp fPGE: Mang graphen duoc ché tao trén tim polyimide
bang cach dit cac tim PI vao may laze da thiét 1ap cac diéu kién ché tao tdi uu cho chum tia
laze CO2: cong suit 3,12 W, téc do xur 1y 6,6%, tan sb xung. 1a 1000 PPI. Buong kinh ctua
dién cuc lam viéc thu duoc la 1,8 mm. Tiép theo, dién cuc fPGE duoc lép vao khuon inox
0.1 mm va phu keo silica 1én dé tao 16p cach dién mdng trén dién cyc fPGE. Sau do, di¢n
cuc fPGE duoc rira sach béng nude cit 2 1an dé loai bo bui ban sau do séy kho 6t=60 °C
trong vong 5 phut.

2.3.2. Ché tao dién cwc ZnO/Graphene/Polyimide (ZnO/fPGE)

Hat nano ZnO (NP) dugc tong hop bang phuong phap thity nhiét. Cu thé, cac tién chat
Zn(CHCO).2H20, NaOH, metanol c¢6 ty 1€ mol 1:1:25 duoc hoa tan riéng biét trong nudc
cét (ty 16 mol metanol va nudc cat 1a 1:1) rdi tron déu. va khudy trong 1 gid. Dung dich mau
tréng stta thu dugc va dién cyc fPGE duoc cho vao binh Teflon, binh ndy dugc dat vao binh
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thuy nhiét bé”mg thép. Qua trinh thuy nhiét dugc thuc hién ¢ 200°C trong 4 gi0. Dién cuc
duoc 14y ra va rira nhiéu 1an bang nudce cat. Cudi cung, dién cuc duoc 1 & 100°C trong 2 gid
dé tang cuong do bam dinh giita cac hat nano ZnO va fPGE.
2.3.3. Po ddc trung dién hoa

bic trung dién hoa cia cac dién cuc ché tao fPGE va ZnO/fPGE da duoc nghién ciru
bang phuong phap von-ampe vong (CV) trong dung dich [Fe(CN)s]*™* 50 mM
(Ks[Fe(CN)s]/Ka[Fe(CN)s] duoc pha theo ty 1& mol 14 1:1) chira KC1 0,1 M dugc ap thé tir -
0,2V — 0,6V vodi cac toc d6 quét khac nhau. Cac thi nghiém do phd vén-ampe xung vi phan
(DPV) duoc thuc hién trong dung dich PBS (1X, pH 7,0) c6 chira xanthin, hypoxanthin va
acid uric. DPV dugc ghi tir -0,4 V dén 0,6 V v6i bién do xung 50 mV va xung 50 ms.

3. KET QUA VA BAN LUAN
3.1. Cac dic trung 1y héa ciia hat nano ZnO va graphen xop (fPGE)

Trong nghién ctru ndy, hat nano ZnO dugc ché tao bang phuwong phap thiy nhiét trong
mdi truong NaOH va methanol, cac hat ZnO ché tao duge c6 hinh dang cau. Bén canh do,
graphen xdp trén dé déo polyimide dugc ché tao bang laze dwa trén CO2. Quy trinh ché tao
dugc trinh bay chi tiét ¢ phia trén. Trong phuong phap ndy, ngoai vat liéu ban dau 1a mang
polyimide va thiét bi laze khong can phai str dung céc hoa chat khac. Vi viy, mang graphen
thu dugc sach, khong 13n cac tap chat.

Dic tinh cau tric cua hat nano ZnO duogc nghién ctu bang phép do nhiéu xa tia X Voi
bic xa Cu — K, & buéc séng 0,154 nm, sir dung thiét bi do nhidu xa tia X D8 Bruker. S6
liéu thu duoc véi goc do 26 tir 10 dén 65 d6. Hinh 2 biéu dién gian do X-ray caa hat nano
ZnO dugc tong hop bang phuong phap thuy nhiét & 200°C véi thoi gian thuy nhiét 12 4 gio.
Nhu quan sét thiy, cac dinh nhiéu xa dic trung cia ZnO tuong (ng vai cac mit phang mang
lan luogt 1a: (100), (002), (101), (102), (110), (103) va (112) theo huéng 26 tir 20 dén 60 do.
Do viy, tat ca hat nano ZnO tong hop dugc déu cé cau trac tinh thé wurtzite luc giac, phl
hop voi cac bao cdo trude do [22, 23]. Ngoai cac dinh nhidu xa ctia ZnO, khong quan sat
thdy bat ky dinh nhidu xa khac, diéu nay chi ra do tinh khiét ctia hat nano ZnO tong hop
dugc. Gian d6 nhiéu xa X-ray ctia ZnO dugc trinh bay tai Hinh 2.

(101)

(002)

(111)
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(110)
(103)

:
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T T T
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Hinh 2. Gidn dé nhiéu xa X-ray ciia ZnO
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Hinh théi hoc ctia cac mau hat nano ZnO, fPGE va ZnO/fPGE dugc quan sat qua anh
hién dién tir quét phat xa trudng (FE-SEM) (Hinh 3). Két qua anh FE-SEM cho thiy cac hat
nano ZnO c6 dang hinh ciu véi kich thuéce khoang 20 nm (Hinh 3a). Trén Hinh 3b c6 thé
quan sat thiy cdu truc xop cua fPGE, trong d6 dudng kinh cia cac 16 réng 1én dén c& vai
micromet va thanh 16 khoang 100 nm. Cac thanh va 16 rong nay tao thanh mot mang ludi
lién két voi nhau va co6 thé lam ting cudng do din dién ctia mang fPGE. Bang phuong phap
thuy nhiét, cac hat nano duogc léng dong Ién trén bé mat fPGE. Hinh 3¢ cho théy cac hat
nano ZnO phan tan kha déu trén trén cac thanh 15 rdng cta graphen va mang ZnO/fPGE da
ché tao dugc.

B e 2
y 7. % 200 pme ™

Coie o B ol TN
Hinh 3. Anh SEM ciia hat ZnO (a), fPGE (a) va ZnO/fPGE
Pé xac dinh ciu trac tinh thé cua graphen, nghién ciru da str dung phd tan xa Raman,
day 1a phuong phéap c6 uu thé vé kha niang phat hién cac pha tinh thé v6i 6 nhay cao. Phd
Raman cua fPGE, ZnO/fPGE déu xuit hién 3 dinh D, G va 2D tuong g v4i ba vach tan xa
Raman tai vi tri s6 song 1a 1337 em™, 1566 cm™ va 2676 cm™ (Hinh 4). Dinh D xuét hién
duoc cho 1a do su hién dién cua cac khuyét tat va’hodc tap chét trong cAu trac luc giac sp.
Pinh G ¢6 lién quan dén dao dong trong mit phang ctia cac nguyén tir carbon lai hda sp?
trong khi dinh 2D 1a két qua cua dao dong mang hai phonon trong cau tric graphen [24, 25].
Ty 1& cudong do cuc dai 2D va G (I2o/ls) phu thudc vao sé lugng 16p graphene, 16n hon 1 dbi
v6i graphen don 16p va nho hon 1 d6i v6i graphen da 16p [26]. Ngoai ty 1& Ioo/ls, s6 16p
graphen ciing dugc suy ra tur vi tri, hinh dang va d¢ ban rong cuc dai (FWHM) cua dinh 2D.
FWHM c6 thé duoc fit tir ham Lorentz ctia dinh 2D.
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Hinh 4. Phé Raman ciia fPGE va ZnO/fPGE
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Tu Hinh 4, cac giad tri dugc tinh toan cua Ip/lg, In/le va FWHM cho fPGE va
ZnO/fPGE tuong tng 13 0,67 (<1); 0,77; 89 cm™ va 0,7; 0,92; 86 cm™. Két qua nay ngu y
rang fPGE va ZnO/fPGE 1a mang graphen da 16p. Chit lugng cia graphen trong fPGE c6
thé duoc dy doan dya trén ty 18 In/lc, ty 1& nay cang cao, chat luong graphen cang tbt va
nguoc lai. Co thé thiy rang ty 18 In/lg ciia ZnO/fPGF cao hon so véi fPGE, c6 thé khing
dinh rang cac hat nano ZnO di ling dong 1én trén fPGE lam ting sd luong khuyét tat trén bé
mit graphen. Hon nita, vach tin xa Raman tai vi tri s6 song 426 cm™ trong mau ZnO/fPGE
trong tmg véi mode hoat ddng Raman E» (cao) cuia ciu trac hinh luc gidc ZnO [27], c¢6 thé
khéng dinh su ton tai cua céac hat nano ZnO trong ZnO/fPGE. Mang ZnO/fPGE duogc ché
tao thanh cong.

3.2. Tinh chit dién héa cia hé dién cue fPGE va ZnO/fPGE

Pic tuyén dién hoa cua cac dién cuc fPGE va ZnO/fPGE duoc khao sat bang phuong
phap CV cac véi tée dd quét khac nhau trong dung dich [(Fe(CN)e]*’* 5 mM (M KCI 0,1).
Trong Hinh 5a, voi téc do quét 20 mV/s, c6 thé thay rang su khac nhau giita thé dinh pic
khtr Epa Va pic oxi hoa Epa cuia ZnO/fPGE (AEp = 118 mV) nhoé hon so véi fPGE (AEp = 123
mV), trong khi cuong d dong dién cuc dai andt (Ipa) tang khoang 1,15 lan, do d6 dong hoc
chuyén electron va hoat tinh xtic tac dién cua dién cuc ZnO/fPGE nhanh hon va tot hon [28,
29]. Puong cong CV cua céc truong hgp dugce dua ra tai Hinh 5.

40

(b)
- fPGE 20 mV/s
—— fPGE 60 mV/s
It ——fPGE 100 mVis

(@)

2l — PGE
— ZnONPGE

I (uA)
o
1{uA)
o

=20 +

-40 ' . ' 100 L ; ' . -
0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.2 0.0 0.2 0.4 0.6
E (V) vs. Ag/AgCI E (V) vs. Ag/AgCI
100} (c) (d)
—— ZnONPGE 20mV/s 100 |
50| —ZPONPGE 60mVis
[ ——ZnONPGE 100 mV/s

751 lgg of ZNONPGE
'

1{(pA)
o

'

2El: Ipa Of fPGE

-0‘.2 0:0 0:2 014 ufs 0.‘15 0:20 0.'25 0‘50
E (V) vs. Ag/AgCI v\ (Vs

Hinh 5. Puong cong CV (a) fPGE, ZnO/fPGE trong dung dich [(Fe(CN)s]*™5mM /M
KClI 0,1 véi toc do quét of 20 mV/s ; (b, ¢) CV ciia fPGE and ZnO/fPGE ¢ toc dé quét khdc
nhau (20, 60, 100 mV/s), va (d) do thi ciia Ipa-V*?

Trong phuwong phap von-ampe, toc do quét (v) anh hudng dén dong hoc cua phan tmg
xay ra trén bé mit dién cuc nhu hé sb chuyén dién tu, héng sb tde do chuyén dién tir va ban
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chét cua qué trinh di¢n hoa trén bé mat dién cuc. Puong cong CV ¢ cac tde do quét khac
nhau dugc biéu dién trong Hinh 5b, c. Cap oxi hoa khir [(Fe(CN)e]*"* duogc coi 1a dau do
oxi hoa khir dé nghién ctru cac tinh chét dién hoa [28]. Ty 18 giira dong dap tng cuc dai anbt
va catdt ctia fPGE va ZnO/fPGE duge xéc dinh twong ung 1a 0,98 va 1,04, do d6 phan ung
oxi hoa khir trén cd hai di¢n cyc 1a thuan nghich [30,31]. Dién tich bé mit hoat dong dién
duoc tinh theo phuong trinh Randled—Sevcik [29,32], nhu sau:

I, = 2.69 x 10°n3/24DY/29/2¢C (1)

Trong d6 Ip va n 1an luot 1a dong dién dép ung cuc dai va sd dién tir trao d6i (n = 1)
trong hé [(Fe(CN)s]>™), A 1a dién tich bé mat dién cuc, D 1a hé sé khuéch tan cua
[(Fe(CN)6]*"* (6.8.10°° cm?s™), v téc d6 quét (V s') va C ndng do [(Fe(CN)s]**. Hinh 5d
cho thay dong dién cuc dai andt (Ips) ctia fPEG va ZnO/fPGE la tuyén tinh v6i cin bac hai
ctia tbe 40 quét. Két qua nay chi ra rang qué trinh oxy hoa [(Fe(CN)s]*"* duoc kiém soat boi
qua trinh khuéch tan [26-30]. Tir 46 ddc cua Ipa-v'?, dién tich bé mat hiéu dung cta fPGE va
ZnO/fPGE dugc xé4c dinh 14 0,099 cm? va 1,2 cm?, cao hon lan luot 1a 3,96 1an va 4,8 1an so
véi dién tich bé miat dién cuc thuc té (0,0254 cm?). Két qua trén cho théy dién cuc fPGE va
ZnO/fPGE c6 do Xép tuyét voi va do linh hoat co hoc tdt. Dién tich bé mit hiéu dung cua
ZnO/fPGE cao hon so véi fPGE, hoat tinh xuc tac cia n6 cho qua trinh oxy héa xanthin du
kién s& cai thién dang ké. Vi vay, dién cuc ZnO/fPGE dugc st dung trong cac nghién curu
tiép theo.

3.3. Tinh chon loc ciia caim bién ZnO/fPGE

Theo béo cdo, Adenosine triphosphate c6 trong thit, ca s& bién mat trong vong 2-24
gid sau khi dong vat chét, nong do cac chat duoc tao ra trong qua trinh phan huy thit nhu
hypoxanthin, xanthin va acid uric s& tich lity dan theo thoi gian bao quan [33]. Dé kiém tra
dd chon loc cua cam bién XA dua trén dién cuc ZnO/fPGE cin nghién ctru kha nang xéc
dinh XA trong dung dich chira dong thoi ca UA va HXA. Vi vay, mot hdn hop bao gdm ba
chit c6 cing ndng d 50 uM di duoc pha trong PBS (1X, pH 7,0), dung dich dugc do bang
k¥ thuat DPV trong khoang dién thé 0 - 1,1V (Hinh 6a). Ba dinh andt tuong (mg voi qua
trinh oxy héa UA (0,302 V), XA (0,661 V) va HXA (0,971 V) dugc quan sat thay trén duong
cong do DPV cua dién cuc ZnO/fPEG. Khoang phén tach dién thé cuc dai 1a 150 mV (UA-
XA) va 200 mV (XA-HXA), du 16n dé phat hién ba chat phéan tich nay cing mét thoi diém
[34, 35]. Vi vay, cam bién ZnO/fPGE c6 tiém ning trong phan tich déng thoi cling nhu riéng
1é cac chat phan tich acid uric, xanthin va hypoxanthin. Pé danh gia do chon loc ctia cam
bién ZnO/fPGE, mét s6 chét giy nhiu tiém an di dwoc thém vao khi thyc hién bang phuong
phap do dong-thoi gian ¢ dién thé + 0,661 V. Phan tmg do cudng d6 dong dién duoc ghi lai
khi thém 50 uM xanthin va cac chat giy nhiéu bao gom 70 uM hypoxanthin, 70 pM acid
uric, 70 UM acid ascorbic, 70 uM glucose va 70 uM dopamin nhu trong Hinh 6b. Phan tirng
ctia cam bién ZnO/fPGE ddi véi cac chat gay nhiu c6 tin hiéu dong ting khong dang ké so
v6i xanthin. Nhimg két qua ndy xac nhan tinh chon loc cao ctia cam bién ZnO/fPGE trong
viéc phat hién xanthin. Ngoai ra, cam bién ZnO/fPGE dugc bao quan ¢ diéu kién nhiét o
4°C c6 dap ing dong sau 3 ngay, 10 ngay va 20 ngay lan lugt 13 98,2%, 93,5% va 85,2% so
v6i dap ting dong ban dau [36].
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Hinh 6. (a) DPV ciia cam bién fPGE va ZnO/fPGE trong dung dich chira 50 uM UA, XA,
va HXA trong PBS (1X, pH 7.0), (b) Pdc tuyén ddp g dong ciia cam bién ZnO/fPGE khi
thém thit ty cdc chat of 50 uM xanthin, 70 uM glucose, 50 uM hypoxanthin, 70 uM
ascorbic acid, 70 uM dopamine, and 70 uM uric acid trong PBS (1X, pH 7.0) ¢ 0,661 V

-— Xanthine 50 uM
-— Hypoxanthine 70 uM
=— Glucose 70 uM
-— Ascorbic acid 50 uM
=—Uric Acid 70 uM
=— Dopamine 70 uM

k

3.4. Lap dwodng chuin xac dinh xanthin bing phwong phap (DPV)

Phuong phap DPV rét thuan loi cho viéc danh gia khoang dap tng tuyén tinh, d6 nhay
va gii han phat hién ciia cam bién. Hinh 7a 1a duong cong DPV trén dién cuc ZnO/fPGE
v6i cac nong d6 XA khac nhau. Dong dién cuc dai ting tuyén tinh khi ting nong do XA
trong khoang 1 pM — 100 uM tuan theo phwong trinh hdi quy tuyén tinh: I, (mA) = 0,009
Cxa + 0,13 (R?=10,992). Gi6i han phat hién (LOD) dugc tinh 14 0,29 pM dya trén cong thirc
3,3Sd/S, trong do Sq 1a do 1éch chuén cua tin hiéu tréng: 0,0159 (n =4, Bang 1), B nhay =
S/A, trong khi S 14 d6 ddc higu chinh dudng cong tuyén tinh trong Hinh 7b va A 1a dién tich
bé mit, duoc tinh 13 7,05 pA.uM ' .cm 2. Gia tri cuong d6 dong cta cic mau tring duoc dua
ra tai Bang 1.

)

16l 1p=0.179Cy, +27
R’ =0.990

1(nA)
1(nA)

0.4 05 0.6 07 0.8 0.9 0 25 50 75 100
E (V) vs. Ag/AgCl C,, (uM)

Hinh 7. (&) Puong DPV ciia cam bién ZnO/fPGE xdc dinh XA véi viéc thém lién tuc cdc
nong dé XA khdc nhau (1 uM—100 uM) trong PBS (1X, pH 7.0), (b) dwong tuyén tinh I,

phu thuoc n5ng do XA
Bdng 1. Gia tri cuong dé dong cuia c4c mau trang
Méu 1 2 3 4
i (LA) 0,122 0,145 0,151 0,133

So sanh voi cac cong bd vé cam bién XA khong gin enzyme, co thé thdy cam bién
ZnO/fPGE c6 khoang dap ung tuyén tinh rong hon, gi¢i han phat hién thap, d6 nhay cao so
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v6i CoFez04/rGO [35] v6i khoang tuyén tinh 2-10 pM va gidi han phat hién 0,65 M, cam
bién Ag/AgCl (4B-PGE) [37] khoang tuyén tinh 8-36 pM va d6 nhay 1,742 pA uM'. Trong
khi @6, mic du cac cam bién Pyrolytic graphite [38], Ru(DMSO)4Clz (Nafion) [39] c6 gidi
han phat hién kha cao (1an luot 1a 10 uM va 2,35 uM) nhung hoat dong tuyén tinh lai rong
hon (1an luot 13 10-500 pM va 50-500 pM) so v6i cam bién duoc ché tao trong nghién ctru
nay. Tir phan tich trén c6 thé thiy cam bién ZnO/fPGE 1a mot cam bién c6 tiém ning g
dung 16n trong viéc phat hi¢n xanthin.

4. KET LUAN

Nghién ctru da ché tao thanh cong cam bién dién hoa c6 tinh chon loc cao dua trén
dién cuc graphen xp duogc bién tinh v6i hat nano ZnO st dung phuong phap ghi laze CO2
truc tiép, don gian va chi phi thép. Dién cuc ZnO/fPGE cung cép mdi truong thudn lgi cho
cac phan ung dién hoa truc tiép khong dung enzyme, tao ra cam bién hiéu qua. Ngoai ra,
viéc tich hop gitra cac hat nano ZnO va fPGE mang lai d6 dién dong tdt hon cho cam bién
XA véi khoang tuyén tinh 1a 1,0 uM-100 puM, gidi han phan tich LOD 1a 0,29 uM va do
nhay 1a 7,05 pA.uMtcm™. Két qua nay moé ra kha ning tng dung thyc té tuyét voi ctia hé
cam bién ZnO/graphene trong phan tich chat luong thuc pham.

LOI CAM ON

Nghién ctru nay dugc tai trg kinh phi béi B khoa hoc va cong ngh¢ Viét Nam véi ma
s6 dé tai NDT. 70.e-ASIA/19.
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