Композитные плёнки ТЕМПО-окисленной целлюлозы, модифицированной наночастицами CeO2, для колориметрического определения пероксида водорода
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Пероксид водорода – один из продуктов метаболизма кислорода в клетке – играет ключевую роль в регуляции роста, функционировании и старении клеток. Однако его избыточная концентрация в организме приводит к окислительному стрессу и серьёзным заболеваниям, в том числе онкологическим и нейродегенеративным. Разработка экспрессных и доступных населению методов определения H2O2 остаётся важной задачей для современной биомедицины. Наиболее распространёнными методами измерения концентрации пероксида водорода остаются окислительно-восстановительное титрование и спектрофотометрия, однако они требуют дополнительного оборудования. Кроме того, в большинстве методик хромогенный субстрат окисляется гидроксил-радикалами, образующимися в процессе разложения H2O2 в присутствии природного фермента – пероксидазы, что существенно увеличивает себестоимость анализа.
Возможным решением является создание визуальных тест-полосок на основе наиболее распространённого природного полимера – целлюлозы. В качестве модификатора и аналога природного фермента можно использовать нанокристаллический диоксид церия, сочетающий каталитическую активность по отношению к пероксиду водорода, высокую стабильность и низкую себестоимость.
В этой работе были созданы композитные тест-полоски на основе целлюлозы, модифицированной диоксидом церия, для визуального определения концентрации пероксида водорода. Для этого был синтезирован водный золь CeO2 с размером частиц
6 ± 1 нм и -потенциалом 32 ± 2 мВ методом термогидролиза раствора (NH4)2Ce(NO3)6. Карбоксилированная нанокристаллическая целлюлоза была получена путём кислотного гидролиза целлюлозы и последующего ТЕМПО-окисления (степень карбоксилирования 10%). Водные дисперсии целлюлозы смешивали с золем CeO2, гомогенизировали и высушивали на воздухе до постоянной массы для получения гибких плёнок. Иммобилизация наночастиц в полимерной матрице происходит за счёт электростатического взаимодействия отрицательно заряженных карбоксильных групп ТЕМПО-целлюлозы и положительно заряженной поверхности наночастиц CeO2. Полученные композиты были охарактеризованы взаимодополняющими методами анализа, включая РЭМ, РФА, ИК- и УФ-спектроскопию.
Изменение окраски тест-полосок регистрировали в ацетатном буферном растворе (0.2М, pH 4.0), содержащем 0.1 мМ хромогенного субстрата ТМБ (3,3’,5,5’-тетраметилбензидин) и 0–80 мМ пероксида водорода через 5, 10 и 20 минут после контакта. Через 20 минут регистрировали УФ-видимые спектры плёнок и маточных растворов. Было показано, что наночастицы CeO2, закреплённые в целлюлозной матрице, сохраняют каталитическую (пероксидазоподобную) активность. Карбоксильные группы ТЕМПО-целлюлозы способствуют сорбции окрашенной формы катион-радикала ТМБ в полимерную матрицу и увеличивают точность определения. Изменение окраски плёнок регистрировали с использованием камеры смартфона. Определяли числовые значения цветовых координат в модели RGB и строили градуировочную зависимость для количественного определения H2O2. Установлен линейный диапазон зависимости значений синей компоненты (В) от концентрации пероксида водорода.
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