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З вuкopucmаIrняJ|,' 7oлb-ееJIь меmodу cuнmеloваIro rtoлi(3-алliнonponiл)ctlltoкcанoвi
кcepazелi з piзнtlм вмiсmoм функцioнаltьнuх rpуn в naвrpхневoлnу шаpi mсI
фуtкцioналiзoванo 3.аa,dнanponiльнttмu epуnсIv4u кoмеpцiйнo doctnуnнuй cuлiкаzеiь munу,,Dаvisil''. Buвченo вnлuв КolrцеIlmpацiI 3-aмiнonponiлmpuеmoкcucl|Jlану нсI cmpуIflrwнo-
аdсopбцiйнi хсlpакmepuсШuкu odеpэюанuх нacitв. ,\ocлiduсенo аdсop6цiю уpеазi 

"афункцioналiзoван|Dс S-а.мiнonponiльнtaиu ?pуnамu кpeJЙнrЗеu4с&. BcmанoвленО чul1нuкu, щo
9fiJ|l,|ваIoшь на cmуniнь iadмoбiлiзацii уpеаlu меmodoм сopбцii mа tt феplvtrНmаmuвну
акmuвнiсmь.

Bсryп
Iммoбiлiзoвaнi феpмепти ЗI{€lxoдЯтЬ все бiльrц IIIиpoке Пpaк.tичIrr зaсToс}ъ€*IIl,I'

оскi.lьIсl пiсля видiлення феpментiв з xивoТ к;riтиrrи B.цaсTься збеpеrти B IIITyчIIIих y1\{oB.lх
ix висoкy aктивнiсть тa сеЛeкTиBI{iсть. .{о Toгo ж itrлr,loбiлiзовarri феpменти мtllo1ъ pЯД
IIrрrBaг пеpеД lraтивIlими, a саме: I\{oжJIивiсть ix IIoBTopIloгo BI.IкopиотаIIн,I, в томy vиспi
y цикЛi.ц{rrх пpoцесaх; ПpoсToTa сепapaцii вiд пpoдщтiв pеaкцii тoщо. Пpoте ii rшиpoкe
Пpoi!'исдoBе BикoрIlстtlЕIUI гaЛьщ/eться зtтЮкeIIЕяМ aктивrтoстi пpeпapaTy IIpи TpиBzuIомy
збеpiгarгнi. Tомy y,ЦоскoIIЕiJIеIIню пpoцеcy iммобiпiзaцii тa пoкpaщrнню влaстивoстей
нoсiя з меТoIо Пo.цoBжeIIня тepмiнy BикopисTaнIUl бioкaта.пiзaтоpa пpидiляеTься знaЧEa
yBaгa. Це, B сBoIo чеPЦ, обрloвлюе змеIIIЦеЕIUI вapтoстi кiнцевoгo Пpoд}кТy
феpмeштaтивного кaталiзy [1]'

B pобoтi [2] poзгпяlryлo IIIJUIxи yдoскoн€lлеIIIIя }rrTo/цy iммodiлiзaцii, шсi
дoзBOJUIIотЬ збеpегшl aктrдвнiсть Ta оеJIекTI,IBIIiсть феpмeнry. o.цrrим 3 B€DкJIиBIID( Ц,lпrrикiв.
щo BI{зIIaчaс BеJIи.IиII} зв'я3рaння тa збepежeтrн,l aктиBIIocтi феpмеrrгy, с фyнкцiональнe
oToчrЕня iтrшoбiлiзoваноТ бioмoлеrtyли [3]. Boнo сyTтeвO Мo)кr BIUIивaTи IIa стpщтypy i
линамiкy бiш<a [4]. Toшry дoбip цoсiя Для iммoбiлiзацii феpментy _ o.циII З гoлoвItиx
напpямiв дoслiджепь в цiй oблaстi. З o.lrогo бoкy, rтосiй ПоBиI{еI{ iмiтyвaти
внyrpiпrньoклiтиIllle oToчення бioмолекyли (гiщoфoбнo-гiдpoфiльне отоvення, рH
сrpедoBищa тoщо), a з iншогo - вi.щlовiдaти Bи1\,Ioгам Пpo]r,{ислoвoгo зaсToсygaння (зрщнa
фop'q меxaцiчнa стiйкiсть, гиpoлiти.пra стaбiльнicть тoщo). I.{им вимoгaм зaдoBoJIЬI{я€
ДoсиTь обмежеtтий пеpелiк мaтеpiaлiв, зoкprмa ф1тrкцioна.тriзoвarri полiсилоксarrовi
мaщицi (ФПM), якi oдеpxgпоTь з викopистaннЯ},t ЗоJIь-гЕJIЬ тeхнilga. I{i мaтеpiалl'l
зЕzlxoдять все бiльrпе ЗaсToсyвalrня в пpaктицi [5], oскiльки iх пoвеpxневий шap мoltе
мaTи IIп{poKI{й фyнкцioнalrьш.rй спектp. .{о тoгo )к ЦpемнeЗеI\ДIi мaтprпIi, синтeзoваrri
зoЛЬ.гrЛЬ }lеTo.Цoм' IIок€Byють Bисoкy фiзи.птy жopсткiсть, хiмilшry тa бioлoгi.пly
iнepтнiстъ, BIlсoI(y теpмoстiйкiсo. Кpfu тoгo, вapfuоroчи ),ъ{oBи сиIITeзy' мo)кHa вiдноснЬ
JIегкo BILIIиBaTИ' la мopфoлогirо iх чaстинoк, IIpирo.uU/ фyнкцiонaльЕoгo III4py Ta
cTpyктypнo-aдсoфцiйнi xapaктеpисTикIr 16,77. ФГIM, зaзвичaй, окrraдаrойя з
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IIеopгaHiтIIIoгo (полiсипoксarrовогo) aбo opгaпo.неopгaнi.пrогo (гiбpидroгo) кapKaсy Тa
оpгaнi.rнoТ чaсTIlIIи (гфoфiльнI,uс aбo гiдpoфoбних фрrкцiонaльних rpyп) [8,9]. При
futмoбiлiзацii феpментiв IIa тaкI.tx нoсiлr cuостеpiгaсться' Як прaBилo' стaбiлiзaцiя
бiомoпекyл зaB.цяки обмеженнто ix кoнфоpмaцiйнoТ p1xливoстi i oдночaсне фoрмyвaнпя
зaхисIIoгo мiкpoото.rення [10]. Toмy дyже вЕDкJIиBиМ € BиBчеIIЕя фiзико.xiмi.пrих
влaстивoстсй ФПМ, оскiльки нaвiть IlезI{aчI{a змiнa методиK[l сиIITезy мaтpицi тa
iммобiлiзaцiТ фepментiв Мo)ке сyITсBo зменlllyвaТи кaталiти.шy aктивнiсть oстaннix Il l ].

Золь-гель теxнoлoгiя остaннiм чaсoм шIиpoкo зaстoсoByeTЬся дJUl il,шoбiлiзaцii
рiзнoмaнiтнrтx 6iooб'сктiв, в Toмy .л,tслi €lктиBIlих феpмeнтiв t121 тa )I(ивиx
мiкpoоpгaнiзмiв [13], a oдeplкaнi н€шIoкoмIIoзЦТи зIl€}xoДять Ме.ци!IIIе' бioxiмi.дrе тa
aналiти.пrе зaсToсyB€lIIIIя [14]. Iммобiлiзaцiя феpментiв зa дofloмoгolo зoлЬ-гель Метo.цy
Зallpoпol{oB€lнai дllя oДеp)I(a}I[Iя бiокaта,тiзaтopiв в oргаяiтниx poзvинникаx [l5]. Toмy в
цiЙ pобoтi н'lМи ДJUI iммоGiлiзацii тaкогo гiщloлiти.rного феpмeнтy як ypraзa BикopисTalro
мaтpицi, якi техt oДrp)r(alro Зa ДolloмoгоЮ зoЛь-ге]IЬ ь{еToдy. Уpeaзa займae ваястпrвr мiсце
в кpщоoбiry &зory в пpиpoдi, кaтaлiзyючи гцpолiз сечoBини дo aмiaкy тa ByглекисЛoТи.
Кpiм того, численнi .цoслiДження Bк€rзyIoTь нa мoжливiстЬ BикopисTaIrш1 ypraзи B
бioтеxнолoгii. Cьoгoдri iммoбiлiзoвaнa yрraзa I]poПoIIyсTЬся .цJUr BизIIaчrнI{я crЧoвиIlи B
aнaлiтичниx i бiомеди.шrиx цirrл< [16], аяалiзy Ba]iкких металiв [17]' видаленIUI сеч9вI,IIIи з
tUIкoгoJIЬIlиx rraпoТв [18], визнaurнн,{ кpеaTиIriнy [19], apгiнiнy [20]. aнтитiл [2|l тa
Eschеriсhiа coli |22]. Mетa цiеТ poботи _ з'яс;rвaти BПJIив кollцентpaцii 3-aмiнoпрoпiльниx
гpyII в IIoBерхIrеBoMy пrapi ксеpoгелiв тa силiкaгелiв, a тaкo)к сTрyкTyplro-aдсopбцiйню<
xapaктepистик lцо< нoсiiЪ нa стyпiнь адсoрбцii ypеtlзи Ta збеpеxteння Тi aктивнoстi.

МaтepiшIп i методи
Ш|Я сиIlTезy пoлi(3.aмiнопpoпiл)силoксalloвих ксepoгелiв (дшri I]дпсК) тa

фyнкцioнa.лъaцii З-aмiнoпpопiльними Црyпaми силiкaгелro (мapки ..Davisil'', Aldriсh,
S*:300 м2/r, d: 15 rшr) викopис'oврй. ,"щu".oo"ис!{JIaII (TЕoс, 98 %, Aldriоh); 3.
aмiнoпpoпi.тrгpиеТоксисиJl€шI (АПTЕс, 98 %, Aldriсh); ацетонiщил (ч.д"a.); н-гекс€ll{
(ч.д,a.); aбсo.тпoтизoвaний етилoвий спиpт; yреaзy (з бoбiв сoi (Jaсk bеans) КФ 3.5.1.5 з
aктивнicшo 35 oД/r, Fluka); 0,06 M фoсфaтний бyфеp фн 7,0), (Na2HPo+, (ч.д'a.), КII2Poa,
(ч.д.a.)); 0,05 М poзaшH rтилендиaмillтrTрaащrтaТy нaщiю (тpилoн Б, l.д.a.); 5 М poз.пшr
сечoBиI{и (CooIHz)z, х.ч.).

.{ля вив.reнЕЯ BIUIиBy концеrггpацii пoвеpхневиx 3-aмiнoпpопiльrп,rx гpytl нa
стyпiнь iммобiлiзaцii та веrпlчинy збереження актlrвнoстi ),pеElзи бyли синтезо"a"i"p**
IIAПск з piзнlпл вмiстoм ф1тrкцiонarьниx гpyП' Мето.lкa сиIIТезy пoлi(3.
aмiнoпpoпiл)сItlloкс€llloBl.tх ксepoгелiв пеpедбa.лaлa змiшyвшrня виxiдниx a,'*о*"и"-,a"iв
(TЕOC:AIITЕC) y спiввiдноrценrli (мол.) 2;1 (зрaзoк К1); 4:1 (К2); 8:1(К3); тa l2:l (К4).
}Iиxне, як пpикJIaд, II€lBеДенa }{етoДr,Iкa сиIrTrзy Зpaзкa К1 пpи спiввiДroIпеннi виxiднlо<
ыlкoксисиланiв 2;l.

flo poзтиlry 96 ммодь Q|'4 смз) TЕoC тa 48 ммоль (l1,2 смз) AIТTЕс в 20 см3
еTaIIoJry' oхoJlo.цI(rнoгo IIa крЮI(aнiй бшri (до 2 б - 3 oC), пpи пoстiйшомy пеpeмirпyвшrшi
нa мaгнiтнiй мiпlалцi дo.цaB€UIи IIo кpzlпли}Iilм Bo.цу B кiлькoстi 264 ммoлi 1+'z см3;. п;сля
.цo.цtlB€lIIE'r B0,цII сПoстrрiгалось пiдвищення TrN{IIepaTyри poзчиIry до 8 - l0 oC. Пpoтягом
нaстyIIIIих кiлькox xBIIIIи}I вiдбyвaлoсь yгBopеIrlur пpoзopoгo гелro. Утвopений гель
зttЛиIII€lJIи нa добy пpи кiмнaтнiй темпеparypi для дозpiвaн}Lя, пiсля чoгo йoго
пощiбrпoвa.ш Ta сyltrиJlи.пpoTtroм 

.6 
.oo y вaкyyмi при TемпepaTуpi I20 oC. Bисyluений

зpaзoк ПIЮМиB€}nи Bo.цoIо (1000 см,) i зновy сyIПиJIи зa тI.тx xtе yМоB.
Метoдикa фyнкцioтra,riзaцiТ силiкaгелrо мapки ..Davisil'' 3-aмiнoпpoпiльниlли

гpyпa}fи ItoJIягaJIa B lrirсTyпнo}ry. B сшлтy кoпбу з poзlIиIIo]\,I 0,012 ммоrь (2,7 см3) TЕОC
тa 0,006 МмoЛь {I,42 cм") AITTЕC в l00 см3 ацетoнфnшy ДoДaBaJIи 5 г силiкaгешо
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..Davisil''. Пpи пoстiйнotwy перемilшyвaннi poзчиtl нaгpiва,ти нa вoдянiй 6aнi з oбеpненимхo,IOJ{иJrьникoм llо кигliпllя i .цtrбавlrя,'rи кpaПлинa^/Ги воду (0,5 
"м31. 

Пiсi.я.' ,;кип'ятiвня pоЗllиIl oxoЛoд)Iс)лBaJiи, силiкaгель вiдфiльтpо"рi" i.,p.,*""*" l,-гексaнoм.oдеpжaний зpaзок сyIIIилI{ y вaкyщti пpи |2О "С прoтягoМ Ь .oo. B pезyльтaтioДеp)кyB€lЛ}r чaстиflкI{ силiкaгелlо З тoЕкoтo пoлiсилoксatloвolо плiвкоЮ' Ж€l мiстилa З-aмiнoпpoпiльнi гpyпи. B1xiд бiлогo ПopoЦIкol]oДiбrroгo npooyn'y 
"йa.цав 

5,68 г.
.{ля поpiвнянtrя бyло с"o'".о"a'o пoлiсиooксaнou"t u""po."ль (ПСК), щo немiстить 3-arrtiнoпpoпiльних гpyп [23].
Bизнaчення кoнцеггpaцii aмiнопpoпiльYЗ 'py" нa повеpхнi си}IтrзoвaIIиx зpaзкiвIIрoBoДили IIIJUп(ом обеpненoго TитpyBaIrнЯ 0,1М рЬзшном Лй I{aдлиIIIкoвoгo po.чиI{yсoлянoi кислоти пiсля BсTE.I'.BJIеIII{'I кислoTl{o-oсновпoi piвнo,Ь., npo'".oм 3 дiб.
P]ч":u']зaцii ypеaзи мrТoДo' сoрбцii о,r .."i"l'l.""i-,' p".".#""" lо 

".
;:*::::::i,j:: 

шj}1м лекar*.aдii, a зpaзoк прoМиB€r,,и 5 р;;;;;,;;йffi,;
9l9:"r:т.1".y]1Y Ti"ччd:y poз.rинЬ "u u"i". yй*; ъй;;; #i"iffiiJк1J]Ьк1сTIo weaЗИ для iммoбiлiзaцii тa знaйдeнoio B цI{х.poзIIинах oцiнювa,ти кiлькiстьilшrобiлiзовaноi ypеази.

ФеpментaтиBlly €lкTиBнiсть ilшoбiдiзовaноi ira oДеp)I(aнLIx мaтpицfl( }?е€l3ивI.IЗIiaчa]II] зa пrви,цкiстIo },TBoprнш' aмiaкy 
-: 

pgaкцii гiдрoЪiзy сечoBи}Iи пp:, 25 oС,
кoнцеuтpaцiТ сечoвипи 0,l мoль/л тa pLl i (фоЪфaтнии оi,о"pi кoкце,r'paць *rйB}lзI{aчaJIи кoлopиМеТpl]r1llIo Зa ДoIIoМoгoIо pеакTиBy нЪ"","рu pa]. Ъa oдинийaктиB}9с]] ypеaзи пpиiамaлп IIереTBореI{I{я 1 мкмоля 

""'ou""' 
'u t *u феpментaтивнoipеaкцii. У всiх BиIIaДI(aх .'pи BизI{aченнi активностi бpaли сrpедIrе ЗIIaчеI{Ilя тpЬOхПapaJ'rльниХ дoслiдiв. Пoхибкa BизЕIaчеIII'я aктивнoотi yp.Ь" 

"" 
nЁp"",щy" aлa |0oА.Cтpщrypшo-адсоpбцiйнi хapактеpисTики одеp)I{aних носiiЪ - велllIIиIry пи.гомoi

i11"]-1"i 
(Sn*), соpбцiйrrий oб'см пop (V") тa ix ефeктивниt дiaметр (4o) - BизЕaчa]II{ зalЗотеpм€lмI.r адсоpбцilдесopбцii 

-aзoтy. Цi дaнi oдrpлсyBaIlи 3a ДoIIoМoгoIо пpl,ilIа"цy..Krlvin-1042'' (Cоstесh Miсrоanalytiсal). Зpaзки lioпepeдI{ьo Дег.lЗyвELIlи в пoтоцi гелilопpи l20 oC пpoтягoм 2 тo.ц. oб,см aдсоpбoвaногo г€lзy BI.rЗнaчaBся B мoМеItТ BсТ€lIloBлrнIтЯквaзipiвновaги в пoтоцi г€lзy' щo no'''рЬ,пo,uлoсЬ детекTopoМ TепЛoПрoвiДностi (тoтлiстьвIаиiproвaння+ З o/a). Bелп,t.п,tнy Sn* вйзнaтaшl ua м"тoдoJБЕT [25]. Pозpaхytroк дiaметpaITop пpoвoДI,Ilпа зa десоpбцiйлою гilпсоtо iзoтеpми МеToдом вш J)о1.IЧ спектри oдеp}кaнш('зрaзкiв записрaJIи нa сIlекTpoтi{еTlpi Niсolеt NЕХUs FТIR з
:чI9р""',чnям ЦpисTaBки Дифyзнoго вiдбитгя *SL4ART 

сЪПесtоr'' в облaстi чaстoт 400 _4000 ом , (пpи pоздiльнiй здaтнoстi 8 смl;.-дя цЬoгo зрaзкI.l oo.,"p"oo"o змiruyвали зKBr (Flйa)' Мaсoве спiввiднorцеn'',, .p*oo7 KBr склaдaлo t,зо.

Pезультaти тa iх oбгoвоprпElя
,{ля oдеp)кaннЯ полi(3-aмiнoпpoпiл)силoксalIoвиx ксepoгелiв gICК)BикopI{сTOByBaJIи pеaкцirо гiдpoлiтlттноi спiвпoлiкоrценсацii TЕo.С i аптЁс yспiввiдlrorпeннi 2:1; 4:|;8:7; |2:1 тa 14:1 (шв. сх9мy). Цrо ж peакцiю бyло викоpистано iпpи IraI{есеItнi цолiсилoксаrroвоi плiвкlr з 3-altiнorrp""i*й" йyпaми I{a пo.еpхшoсилiкaгеrrrо.
B IЧ спектpaх всix зpaзкiв (рис. 1) в облagтi |07a - 1150 см1 iдентиффстьсянaйбi.ъrп iн'генсивнa смyгa пoгЛиIIaннЯ З IIлечеМ y Bисoкочaстотнiй oблaстi. iтBI{}i[{IG!еI{ЕJI шoB'язaHе з iснрaнrrлrl тpивимipногo 

"uрnu"y 
силoксaнog}D( зв,язкiв= SiOS i= [27].
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B IЧ спrктpЕlх тaкoя( iдентифiщtoться малoiнтенсивнi cl\4yГи пpопirьноqо
лaIrЦю}ккa'в oбдaстi 1300-1480 см_1 i 2800_3000 ом 1, хapактеpнi вiдповiдно д.llя
дефоpмацiйниX Ta.BaJIеIIT}Iих кojlиBaнь метиленoвrтх гpyп. Bоi oдеp:кaнi ксepoгелi такoж
мiстять Bоry - вице З000 сlГl спoстеpiгaеться lл'po*i та iнтенсивнa сtvfyl.a IIоГJIIfiIa}IIIя,
ХарaктrрI{а.цJUI кoJIиваIiь v(oH) NroЛекyJI водl, якi бep1ть ].rIaсTь y BоДI{еB0щ/ зв'язкy. Hа
ii тлi пpи -зз00 i -Зз"I5 см-, з'явrrядoться двi слaбоiнтенсивнi сl*тyги пoглинaння, жi
i\,Io}шla пoB'язaти з коJII&яI{IIяIVIи v*".(NH) aмiпогpyп. l{rш ф]тгкuiовaлiзовaниx силiкaгелiв
iнтенcивrriсTЬ смyг ПoглI{Е€шIItя в облaстi З300_3380 смlзбiльIп1,сться зi збiтьrпенrrям
вiднoсноТ кirькостi А]]TЕС в pеaкцiйнoпry pозвltнi. Кpiм тoго, в IlI спекгpах цI{х же
зpaзкiв rrpи 1530 см_' пpoяв.,lяеться слaбкa сN{yгa IIoглиIlaнIUL iнтецсивнiсть якoТ теж
нapoстас IIpи llеprxo.цi вiд зpaзкy Cl до C4. Появa цiei смyги oбyмовлена лефоpмaцйвим
кoJIивulI{н,I}{ 6(Nн' амiлогpyши. Зaзнa.шмo T'lкo}l( щo в ItI спешpElх пpи -3740 см'
iдентифiку-eтьcя малоiнтенсиBЕa гoсТрa сNr}тa iloгJIиBaIIE,l, xaрaктeрIra длЯ v(oн)
силaIroльI{I{x гp)rII.

Bмiст 3-aмilroпpoпiльних гpyш' poзpaховaний зa pезyльтaтaмI{ кисЛoTI{o.осIloBIlоГo
тиTpyвaIIвя otеp)I{,aниХ зpaзкiв ксеpогелiв Тa ф1,rгкuiовалiзова}IIrх силixaгелiв.
IIpеДстaBjIеIrо в тaбл' l. Як i очiкyвaлось, зi змеrппеIItUIМ B реaкцiйнoмy poзяшri
вiднoснoгo вмiсry AI]TЕС конценщaцiя aмiнrцгх гpyп B зp€lзкax синТеЗоB€IJII.D( ксе;rоrcлiв
теж Зl\{еI{IIyrться.

ТаблиЦя 1. Стpщтyрнo-aдсоpбцiйнi хapaктеpистики ксеpогeлiв тa сидiкaгелiв з 3-aмiцо-
пpoпiльшltrlи гpyfia}ДI,{ B IIoBерxI{евoмy шapi

Зpaзок
s*.
*'/t

vо
смз/.

4o
IIhd

Cф*
ммoль/г

(lдкмolь/м?)

Ксеpoгелi
К l  (2: l )" 202 0,25 4,6 з'З {1'4,4}
l(2 (4:1) з15 0,62 10.3 2-4 (7-6\
К3 (8:1) 304 1.54 14,9;22,4 I"З G.2\
К4 (12:i) 389 |.З2 15,0 О.9 Q.з\
Ксеоогеrь s70 0.З7 ) 6

Cилiiaгелi
Davisil 2',?7 1 ,12 I 1,9
С2 {2:1 260 o,974 9.з 0.9
C3 (2:1)' 228 0.690 r1_2 1  ? 5

C4 (1: l 2з5 0,925 11,1 1  1 5
, CпiввiдrоIпеrrня ТЕOC:АПTЕC (мoл.);
u спiзвiд*or,,"iшrя (TЕOC+AIITЕС): Davisil вдвiчi бiльIше шilк.ц.тrя зpазкiв С2 i С4.
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Pпс. 1. IЧ спектpи ксеpoгелiв (a) тa силiкагелiв (б), щo МicTя1ъ B пoBеpхIIеBoмy rшapi=Si(Cн2)3Nн2 гpyпи.

Ha pис. 2 нaвeденi I{изЬкoTrI\-{IIеpaтyр-нi iзотеpми aдсоpбцii.-десopбцii aзoтy ДJUIо.цер)I(aIIиx зpaзкiв. Bсi вoни МtlloTЬ S-пoдiбний *apaк'еp . .'i*o BЦpa)I(еIloю ПrтЛrlo
кaпiляpнo-кoн.ценсaцifuого гiстеpeзисy в oблaстi вiдrroсногo ,""цy P/P, - 0,5 - 0,8 iвiднoсяться дo rV типy (зa клaсифiкaцiсrо IЮtiAк t2s]).

Кaпiляpно-кoнденсaцiйций гiстеpезис з Itrиpoкolo IIеTлею нa iзoтepмaх адсоpбцii
ксеpoгелiв (pмc.2 a) свiд.ш,rть пpo iснрaння B цrтx мaтерiaлax зЕaчних зa pозмipами поp.
Згiдно З poЗpaхylfкaми дJUI цих зpазкЬ хaрaкTеpl{a пpисyгнiсть мезoПop з вi.щloснo
Bисoки]\,1 сopбцiйt*гм oб'смoм (тaбл. 1). Cлi'ц зaзнa.ц,tти' щo пpи послiдoвнойy нapoстaлнi
долi AПTЕС спостеpiгaстъся тенденцiя дo зМeнIпeння BелитIиrII,I питoмoi повеpxнi, в тoй
чaс як для софцiйного об,емy Пoр Ta ix дiaметрa I{a цих кpиBI.tх спoстеpiгaroться чiткi
Мaксиl4yМи фис. 3). Taкий хapактеp змiни стpyкrypнo-aдсopбцiйнш( хaрaкTерI{cTик
ксеpогелiв мorке бщи обyмoвлений змiнoro pеакцi*rЪгo *p.дЬ*"щu пpи збirьrпеннi вIlьoMy дoлi AПТЕC _ вiд кислогo зa вiдсутнЬстi AIITЕC дo ,'y*,,o.o пpи висoкiй дoлiAПTЕC - i нaгaдyе aналoгiчнi зaлежlтoстi y BиПaДкy oдержaнIIя силiкaгелiв t29]. 3IIеprхo.цо]\{ y лРIGIе сrредoBище фоpм1тоться бiльIп кpyпнi пеpвиннi ЧaстиI{ки (глоoyлФ,
щo BикJrикae ЗмеIIIIIеIIIUI rштoмoi пoвepxнi ксepогелiв. Copбфйний oб'см е фrтrкцiсlоpозмipy ЧaсTиIloк i ix yпaкoвки, якi змiнrorоTься прI.I пеpехoдi вiД кислoгo Дo щDKЕoгoсеpе,цoBищa. B певнiй мipi цими l'иIIникaми. зyмoв,eнa iмiнa сщyктypнo-aдсорdцiйнш<
xapaкTеpистI{к' Aле' як зaзIIaчаIoть aBTopи [29], пpиш,rнa такoТзмiй oсъ'y oop '* зовсiм
зpоз1ъliла. Cлtд зayвaжиTи' щo пpи пеpеxoдi вiд нейтрa.тlьI{oгo .цo jIy,кIIoгo сrprдoвищa
IIpи yтBoprFlнi силiкaгеrшо оopбцiйний oб'ем йoгo з'"н-yс'"с' *,u ̂ 40 % |2gJ,Ъ тoа чaс
Як IIpи рвоpеннi амiповмiсногo ксерoгeJIIо пpи збiльIпеннi мorьцoi дoлl дпiвс вi.ц 0,1
до 0,3 соpбцiйний oб'ем зменrпyсться y -i paзiв (тaбл. 1)' ouевиднo, пpи yгвоpеннi
aмiноксеpогелiв змilra кисJIoTIIо-oснoBI{oгo сrpедoBищa IIе r г.JI.BIIи'\{ lIиItIl!{кo]\{.
Iмoвipнo, до тaкoi сyггевoi змirти стpyкгypнo-адсоpбцiйIilD( хapaкTеpистик (дiaметpa IIoрi соpбцiйногo oб'смy) . пpI{ЗBoдI{тЬ Зpoст€tl{Ея концентpaцii пoвеpxневшк З-aмiнoпрпirьIil.rх |pyII, кoтpi якимoсь чиIIoм с]Ipи'IIоTЬ щiльнoй yhaкоBки глобyл. Кpiм
тoгo' зa BеJIикI.D( кoнЦентрaЦiй 3.aмiнoпpопiльнIос гpyП Ta зa yмoB iх oстрiвковЬгo
poзмiщення шаметp пop бyде зменIIIyBaTись rra l - 2 дoвжини 3-амiнопpoпiльногo
pa.цикa[y i, вiдцовiдно, бyде зменшryвaтись соpбцiйний oб'ем.
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Pце.2. Iзотеpми aлсopбuii (о) _ десоpбцii (.) aзoTy ксеpoгеЛяМ}l (a) Ta

ф1тlкцioнa,liЗоBaниМи сиiriкaгелями (б).

Bоневидь, спiввiдноlшення TЕOC/AIITЕC, pЬнi 8:1 тa 12:1. щo вillповiдarоть
мольнiй долi AПТЕC 0,1t_0,08, е oIITиМаJIЬI{I,IМи,цJIя фоpмyвaння ксеpoГrЛIo з liopaми
мaксиI\{€lЛЬIIoгo pозмiрy i мaксима:lьlrим соpбuiйним oб'смом (тaбл. 1 тa pис' 3).

З цiсi ж тaбrпaцi ви.цIlo, що фyнкцioналiзадiя 3-aмiнoшpоriiльнtдrди гр}rra\{и
чaстиl{oк силiкaгелro з ЗaсToсуBaII}Iям зoJIь-геJIь }{eTo.цy Irри BикoрисTaItиx B дarriй poботi
спiввiдrrопrеннях TЕOC/AПTЕC тa (ТEoс+AПTЕC)/Davisi1 IIе BикJ]I{кa€ сyTT€вих зпяiн в
iх сщ1ктypнo-aдсopбцiйниx хapaктеpисTикax.
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Мoльнa дoля AITГЕс

Pис. 3. Bплив АI]TЕС rla сTpyкTyрIro-
aдсopбцiftIi xapaкTepисTики ФГIМ.

Vеф' смз Copбoшнo ypеaзи,мг/г( l ), мг/смз(2,3)
Pис.4.Bгrлив соpбцiйнЬго

yрraзи'
iммобiлiзoваrroi нa пoвеpхнi
ксеpoгеЛiB.

Moльна дoля AПTЕC

. зpРки ж фyнкцiоEалiзoBaяиX, Taк i не фyнкцioналi.оB€lllих ксrpoгелi. Taсилiкaгелiв бyли викоpистaнi ,цЛЯ iммoбiлiзaцii )pеaзи метoдo* йсoроцiт. Як i слiд бyлoспoдiвaтись. BeJIиIIиЕa aдсоpбцii yp€aЗи зpoсTae ii .бi**""'"' 
"оpоцitн*o 

oо'ф oop
фис. 4). Cаме цeй ЦapaМетр e виЗЕaчaJIьним. IIpи iммoбiлiзaцii frеaзи, кoтpIпt B сBoIoчергy зaJIr)к}Iть вiд спiввiдroIIIенEя фyпцioна.шiзyлоvoгo i сщyктypfr*o.o aдкокоисилaнiв
(pис. 3 в).

Пск
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Ё
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V'
€lмlIIoBI\{lсIIиx ксерoгеJUD( (l, 2\ Ta
силiкaгeляx (3) нa збеpежешня i.i aктив-
ностi (тo.шсl, пoзнaненi *, стoсyloтЬся
нефyнкцioнaлiЗoBaних зpaзкiв).

6a
I
1
(

Ё

З нaве.цeногo Bищr BипJIиBa€' що oIITимtlJIьIlиIl{и yмoв€lМ,' ДJIЯ oДepж€lIIнJ{
ф,екгивнoi мaтрицi д.llя iммoбiлlзaцii УРеЧ1 способoм 

"opоцiт 
r BикopисшllilUl црI{сrтrrгgзi ксepoгелiв cпiввi,щoпlень TЕOC:AПTЕС (мол.), piвй 8:1_ l2:1, щo ,цoзBoJUIr

:iзYу*рyнкцioнarriзоBally }IaTpицlo з дiaметpoМ IIop - 15 пм, сoфuiйним oб'емoм
пop -l'5 см" i кoнцентPaцiеlo 3.амiнoпpопirьнrлr гpyп IIapЬнi 0'9-l,3 ммoль/г (2-4
мкмo.шьlм2).
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Рие. б. Bплив фyнкцioналiзaцii силiкaге.шo 3-aмirrопpoпiльrrими гpyllaми IIa стyпlнЬ

iммoбiлiзацiТ ypеaзи тa збеpе)кеI{Ilя it aктившoстi.

o.цнaк з аншliзy зaлеrrtнoстi llктиBllocтi iммoбiлiзoваrrоi ypеaзи вИ Тi кiлькoстi

BиIIлиBaе цo, 
"'uopo1gu" 

ефективний феpментaтивний кaталiзaтop, Iir BapTo.цoбиBaтиcЬ

Bисoкoгo стyпеня.iтlшlo6iлiзaцii ypеai}и нa шoвеpхнi нoсiя. Tак пiсдя шевнoгo сTyIIеIi,I

iммoбiлiзaцii. (в нaшoмy BиlIадкy нa piвнi 50 - 60 мг/г) його зpoстаItIIя 3yМoBJIIo€

ЗIIи)кrнЕя гпlтомоr aк'ивнос'i ypra3и 1pис. s, кpивa l). Зa висoкoгo сTyIIеHjI iммобiлiзацii,

BoЧеBидь' I{е Bся ypraзa дo"'y',нu дrrя феpментaтиBIIoгo пpoцесy. Якщо прaнaтIi3yBaти

залежнiсть aктивйстi iммo6iпiзовaнoi ypеaзи вi.ц веrшa.ц,Iни питoмoi соpбuii ypеaзи,

,"pu*"oт B МГ IIa см3 соpбцiйнoгo об'емy носiя фис. 5, кpивa 2), то мoжнa пoбaтaти, щo

ЧI.I]\{ I\,IеIIЦIa BеJIиЕlинa цитoмоi соpбuii ypraзи' тиI{ BищI,Iй стyпiпь збеpеження Тi

aктивностi. Зyмовленo це, скopiше ,"uo.o, як пiJцBишIенoro,цoстyпнiсTlo aктиBниx ценщiв

й;*" * йu*"' ij кoЕцеIflpaцiй (пoвеpхнеBих Ta об'смниx) дlя феpментативrroi

ф*uii; тaк i зrтиxсенняvr BпJIиBy лифyзiйнoгo чиIIникa.- 
Пp" адсоpбцii ypraзи нa силiкaгеляп< ступiнь фiксauiТ - феpментy пoстyIIoB.o

3Irи}I(y€ться .,p" o"pu*лi вiд нефyнкцioншriзoваногo Зpa3кa до фyнкцioнaлiзoвaниx 3-

aмiнoпpoпiлlьвимItpуngямv.'a тaкo)I( пpи збiльurеннi вмiстy Цих гpyfl фис. 6). 3aзнa.шмo,

щo цi ipазки xapаxTqpиз1тоться близiкими BеЛичIинaМи Питoмoi пoвеpxнi, дiаl,tетpa тa

oЁ'.'y пop 1тaол.t;. ёд'*, як i y випaдкy ксеpoгелi*, ДЧ силiкaгелЬ зi збi.тьшешrям

u"o"й'' IIиTo\doТ оopбцii yреaзи ii aктивнiсть .I{mкyrTься (pис. 5, кpивa 3), щопpaBJIъ B

iнlпoмy тrixс д:rя u""po""й iнтepва,тi стyпенiв iммoбiдiзацii ypraзи. Мoжна зpoбити

'"""oio*, щo i y випадпy силiкaгелiв aкгивrriстъ iммoбiлiзoвarroi ypeaзи обyмoвленa тими

]i( ФIIrникaми, що i y BиIIа,цI(y фyrкцiонa.тliзoB€ll{иx ксеpoгелiв.

Bпспoвки
Пoкaзшrо, щo стpyкTypнo-aдсopбцiйнi хapактеpистики а}{iEoвмiснrоr ксеpoгeлiB

BизIIaчaIоTься Bзятим NIЯ, сиЕTезy спrввiдноrпенн-шr,r сTрyкTyрylочoгo (TЕoс) T1

фyнкuioнaлiзyrоvогo 1апTЕC) aгентiв, a тaкo)к вiдпoвi,щroro змiпoto кислотrrостi

Ь*""*u. Ъ"'*o"oЬ"o' що aкTиBIIiстъ iммобiлiзoвaнoТ шU1п(oМ сopбцiТ нa пoвеpxнi

aмiнoвмiснш( кcrpoгeJliв тa силiкaгедiв 1pеази ЗрoсTar зi зменrценням BеЛlttIIlIItи пrдтoмоi

сopбцiТ ).pеu}Зи' Bиp'Dкrlroi B мг Ita см3 соpбцiйнoгo oб,€мy Еосiя. oT)ке' IIpи сTBopеIIIli

"6"**,*Ъ.o 
феpментaтившoгo кaталiзaTqpa з BикgpисTarш'lм фyrкцioнa;riзoвarлд 3-

aмiнoпpо,,irьro,rми 'рry*1. ксеpoгеrriв тIи силiкaгrлiв 
": 

Bapтo дoбивaтись

мaксиI\4:uIЬIlогo стyIIеIIя rМмoolJlшaщll )4)еа3и.
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1. йgЁiн.s. Еnzrymе immоbilizatiоn: thе quеst fоr optimum pеrfоrmanсе l/ Adv. Synth.

Сata]* _ 20a1. _У. з49, * Р' 1289 _ 307.
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ЕFFEсT oF STRUсTURAL сIIARACTBRISTIсS oF
POLYSYLOхANE' MATRIXЕ,S' сONTAINING TIIЕ SURFACЕ

LAYЕR 3.ANIINOPROPYL GRoUPs oN AсTIVITY ADSORBЕD
tjRЕAsE

R.Р. Pogorilyi, Y.P. Ilonсhary\ L.I. KоzharaoY.L. Zub

Institutе of Suфcе Сhemistrу, Nаtionдl Асаdemу of Sсienсеs of Ufuаinе, Kуiv;
е-mаil : po goriliу -romаn@is c, gov. uа

Using sol-grl mеthоd pоly(3-aminopropyl)siloхanеs xеrоgеls йth diffеrеnt сontеnt оf
fiцrоtiоna] gтоups in thе srшfaсе layеr and funсtionalizеd 3-aminoprоpyl grоups сommеrсially
availablе siliсa gеl.tyре havе bееn synthеsizеd. Thе influenсе of the сonсеntratiоn of APTЕS
in sol-gеl systеm oa porous strЦсturе сharaсteristiсs of aminoхеrogеls has bееn studiеd. The
influеnсе of еstaЬlishеd parametеrs on sorption immоbil2ation of urеasе and its е,т:zуmallc
aсtivity has bееn disсussеd.

BЛI,IяI{иЕ C TPyкTУPIIO.AДс o PБIIJ,IOнIIЬIх
хAPAI{TЕPисTик IIOJII{CиЛOксAIIOBЬIх MATPIшI'

CO.цЕP}I{AщIIх B IIOBЕ,PхнOCTIIOM CЛoЕ 3.
AIVIиIIOПPOIIиЛьIIЬIЕ гPУIIПЬI' IlA AI(TиBнOCTь

AДс oPБиPoBAIIнoй }rPЕAзЬI

P.П.ItrогopиЛЬIй' B.II. Гoнчapик' Л.и. Коясapan Io.Л. Зyб

Инcmumуn хuмuu noвеpхнoаnu uм. А'А. Чуйкo HацuoналънoЙ акаdемuu нqlк Укpаuньt
ул. Генеpала Hаулtoва 17, 03164, Кuев-]64 е-mail: pogoriliу-romаn@isс.gov"uа
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C uспo,lьЗoв{lнLreм 3oЛь-2елъ l|еmoda 
.cuнmвupoваI|ьt nОJtu(L-e|culroпponцil)с.Lliioксаiioвьiе ксеpo?елu с pаЗiiьini сaаеpjlсаiiurлr фуnкцuoнЫьн-o'х zpу|1ii в ,loвеpхi1aсi?iitaл,iсJIoе, Q |nакЭ|се функцuotlалuзupoван 3-anluнrlпpaп!h,lьнь1.|'4lt ?pу|шсI-;|,!u к(},14.'Iepческцdocmуnньlй сLLauка?ель munсl ,,Dауisil',. 

Изуuенo в.atя}Iuе кo!1,цеI,mptщuu аfurultоnpО|tL.n-mpuэmoксucu"Iана в ЗОль-2е'||ь сucrnеме на cmpуК||1уpнo-rldсopбцuoltlrrЭ|е хapак1?Iеpuсmuкuа'lаllнocodеpэюащtlх ксеpozeлей. I4сcлеdована аёсopбt1uя, уpе{tilbl |!а фwжцuo'llа]luЗuр0всlltHьIх aццнo|Ipan|ulьIlьI\4u zpуnt\a\4u l{pел4,t1еЗе7r{1х. Усtlэсltlовлеltьt пцpамеmpb|,6jlaяющuе на шъ,tлtoбuлuЗацuю уpеgЗьI мemodoлr adсopбцu'u u еe феpмеn;o*;,;;;Qкmuвнoсt1ь.


