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1. Bevezetés

Minden olyan dinamikai rendszerben, ahol két vagy tobb objektum kodlcsonhatéasba 1ép,
egy érdekes jelenség, a szinkronizéci6 1éphet fel. A szinkronizacid, mint fogalom egyide;ji-
sitést jelent. [1] Célja az adott rendszer Osszehangoldsa, az abban torténd mozgasok, folya-
matok és események id6beli egymdshoz igazitasa.

A szdéban forg6 jelenséget eloszor Christiaan Huygens holland tudés (lasd az 1.(a) 4b-
rat) jegyezte fel 1665 februdrjaban €s a jelenséget "sympathy of two clocks"-nak nevezte el,
mivel az 1.(b) dbra szerinti elrendezést két faliéra mozgé ingdinak 6sszehangolt lengését
figyelte meg: az egyidejlileg végbemend kitérések tobb 6ran keresztiil hasonléan jatszédtak
le. Huygens réjott, hogy az egyesitett mozgasban résztvevo testek kozott kdlcsonhatds 1€p
fel, mely biztositja a szinkronizécidt, azaz az 6sszehangolt lengések iddbeli dllanddsagat.
Ugyanis miutdn Huygens a szinkronizalt mozgds megszakitasa érdekében megallitotta az
egyik ingat, ezzel zavart keltve a rendszerben, révid id6 elteltével jbdl kialakult az ingak
kozti 6sszehangolt viselkedés. A szinkronizacid eldforduldsa kiilonbozd bioldgiai rendsze-
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1. 4bra. (a) Christiaan Huygens (1629-1695), (b) Huygens eredeti rajza a két ingadras kisér-
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letérdl [1]

rekben is gyakori; megemlithetd a 2.(a-b) dbrdn szemléltetett szentjdnosbogarak parvalaszta-
sa soran torténd szinkronizélt fénykibocsatas [2] vagy a madarrajok szervezd6dd mozgésa [3],
melyet a robotika teriiletén fejlesztett és alkalmazott dronok [4] képesek imitdlni. Szamos
létfontossagu feladatot latnak el az emberi szervezetben 1évd, hasonld viselkedést produka-
16 sejtek is: a pacemaker sejtek a sziv folyamatos 0sszehizé-elernyedd oszcilldlé mozgdsat
végzik, az idegsejtek kozti elektromos hullimok oszcillaciéi az agy megfeleld miikodéséért
felelnek, mig a gerincvel8ben 1év6 idegi hdldzatok szinkronizélt oszcillicidja az emberi test
kiilonb6z6 ritmikus mozgésait szabdlyozza, mint példdul a ragds vagy a 1égzés. [5]

Ezt a fajta megnyilvdnuldst az dgynevezett onfenntart6 oszcillatorok egymdssal torténd
kolcsonhatdsa hozza 1étre az adott nemlinedris rendszerben. Oszcillaciérdl beszélhetiink egy

(vagy tobb) mennyiség tér- és/vagy iddbeli ismétlods valtozdsakor, mely kiilonb6z6 kozeg-
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2. 4bra. (a) Szentjanosbogarak szinkronizilt villogésa, [2] (b) madarraj, [3] dronok mester-
séges szinkronizdcidja [4]

ben, valtozatos koriilmények kozott mehet végbe. [5] Két tipusat kiilonboztethetjiik meg
az ismétlédések tipusa szerint: a periodikus [6] és a kaotikus [7] oszcillatorokat. Az on-
fenntart6 oszcilldtorokat a mindennapokban is siirlin alkalmazzék kiilonb6z6 miiszerekben,
leginkébb elektronikus és mechanikus eszkozdkben, mint példaul riasztokban, fémdetekto-
rokban és kommunikacids eszkozokben. [1, 8] Az elmult évtizedekben szdmos tanulmany-
ban szdmoltak be kémiai rendszerekben is kialakulé szinkronizaciérdl. Nikkel elektrédok
szinkronizdcidjakor Hudson és munkatarsai [9] egy, a 3. dbra szerinti hdromszoges elrende-
z€sben kapcsolt, hat oszcillatorbdl allo elektrédhdlézaton vizsgdltak az aramingadozasokat.

A kisérlet soran megdllapitottdk, hogy az dramingadozdsok amplitiddinak értékei ardnyo-
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3. dbra. Hat kapcsolt nikkel elektrédon mért dramerdsség periodikus idbeli valtozdsa [9]

sak a nikkel kénsavoldatba torténd oldéddsanak sebességével és a szinkronizacié fiigg az
elektrédok helyzetétdl. Egy mésik tanulmanyban [10] aktiv anyagot — kdmfort — tartalmaz6
Onjaré motorok szinkronizalt mozgdsanak befolydsolo tényezdit (edény geometridjat, hGmér-
sékletet) vizsgaltak. Tobbek kozott megallapitottdk, hogy a szinkronizalt mozgés a 4. dbran
bemutatott gy(ir(i alaki csatorndban levd viz felszinén haladé kdmforkorongok oda-vissza
torténd transzlacidja miatt lehetséges.

Ezen 6nmeghajtasi motorok lagyanyagbdl is felépithetdek, mivel konnyen alakithatdak,
deformadlhatéak a kiilsé er6k hatdsdra. Kutatdcsoportunk kordbban bemutatta algindtmoto-
rok iizemanyag-mentes [11] vagy etanoltartalmu kitozdngyongyok onjaré mozgdsat [12] és
az ezen alapul6 szinkronizaci6 [13] lehet6ségét. A jelenlegi kutatdsban a fentiekben emli-
tett jelenségeket egyesitve egy kitozdn alapi 6nmeghajtasi motorokbol 4ll6 rendszert hoz-

tam létre, melyen a szinkronizdcié mechanizmusat és az azt befolyédsol6 tényezdk hatdsdnak



mértékét térképeztem fel.
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4. abra. Két kdmforcsonak kozotti szog iddbeli valtozdsa két homérsékleten: alacsony ho-
mérsékleten 1dOben alland6, mig magasabb homérsékleten idoben periodikus a véltozas [10]



2. Irodalmi attekintés

2.1. Onmeghajtasti motorok

Az elmult évtizedekben a tudomanyos vildg egyre nagyobb figyelmet forditott az aktiv
anyagok kutatdsara. Szamos kutatécsoport [12, 14, 15] foglalkozott olyan mesterségesen
létrehozhaté kémiai rendszerek kialakitdsdval, amelyek a bioldgiai rendszerekben torténd
mozgasi folyamatokat képesek modellezni és a kémiai reakcié sordn kinyerhetd energiat
mozgési energiavd alakitani. Az onmeghajtdst autondm mozgas az €16 sejtek és rendszerek
1étfenntartdsahoz elengedhetetlen, és egy olyan tidlélési mechanizmus, mely a szélsGségesen
valtozé kornyezethez valé alkalmazkodds mellett, az €16 szervezetek megfeleld miikodését
€s fejlodését is biztositja.

Sikeriilt tobb, kiillonb6z6 halmazallapotd (szilard, folyadék, gél) és Osszetétell aktiv
anyag létrehozésa, melyek mozgds dinamikai valtozatosak. [13, 16] Az aktiv anyagok altal
keltett mozgasformdk kozos tulajdonsdga, hogy Onjard, szabélytalan transzlacidt végeznek
a hatarfeliileteken. Az ehhez hasonl6 tulajdonsdgokkal rendelkezd anyagokat 6nmeghajta-
st motoroknak nevezziik. A szintetikus, 6njaré motorok a hatarfeliileten lejatsz6dé kémiai
reakciobodl felszabadul6 energidt hasznositjdk és alakitjdk at mozgdasi energidva. [17, 18]
Ezekben a mesterséges aktiv rendszerekben az 6njaré6 mozgéast biztosithatja kémiai energia
[17-20], fény energia felhasznédlasaval fotokémiai reakcidk [21], elektromdgneses energia
[17] vagy elektromos energia alkalmazdsa. [22, 23] Példaként emlithet6 az 1,4-benzokinon
korongok onmozgésa [21] (I1d. az 5. abrat), melynek alapja a benzokinon redoxireakcidban

torténd atalakulasa hidrokinonna. Ennek a reakcionak koszonhetéen kialakuld hidrokinon-
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5. abra. A benzokinon korong dnmeghajté transzlaciés mozgésa a hidrokinon oldat felszinén
(a) UV fény besugarzasa nélkiil folytonos mozgés, (b) UV fény besugarzasiaval szakaszos
mozgas [21]



koncentracié-novekedés kovetkeztében folyamatossd vélik a korongok transzliciés mozga-
sa. Ultraibolya sugdrzds hatdsdra azonban a hidrokinon elbomlik, mikdzben vizbdl szabad
hidroxilgyokok képzddnek. A transzlaciét indukdlé feliileti fesziiltség gradiens 1étrehoza-
sat biztosité anyagok bomldsa a mozgas lassuldsat idézi eld, azaz a sugdrzdssal a korongok
onmeghajté mozgésa szabalyozhatéva valik.

Az 6nmeghajtasi motorok a hajtéer6tdl fliggden valtozatos megjelenésiiek lehetnek. Az
onmozgds kialakuldsa kiilonb6z6 mechanizmusoknak koszonhetd, mint példdul a Marangoni-
effektus [11-13, 24, 25], buborék kilokés [18, 26], pH/iongradiens [18], elektroozmdzis [23],
vagy a dielektroforézis [17, 27, 28]. A Marangoni-effektus egy olyan hatarfeliileti jelenség,
ahol az objektumot mozgasba hozé erShatds a koriilotte kialakult feliileti fesziiltség gradiens
kovetkeztében jon 1étre, amelyet valamilyen kémiai vagy termikus gradiens idéz el6. Hason-
16an kémiai reakci6 okozta meghajtdsi modszer a 6. 4brdn szemléltetett buborék kilokddés,
ahol a mozgds hajtéerejének mértékét az adott kémiai reakcidban keletkezd géaz fejlodésé-
nek sebessége és a képzddott gaz diffizidsebessége hatdrozza meg. Szamos tanulmdnyban
vizsgaltak a kiils6 elektromos mez6 behatdsaval irdnyithaté hasonl6 rendszereket is. a Janus-
részecskék példaul olyan potencidlis onmeghajtdsi motorok, [27, 28] melyek két kiillonbozd
polarizalhatésdgu vagy toltést oldallal rendelkeznek, igy alacsony frekvencidja véltakozé
aramu elektromos térben is mozgathatdak.

Szémos teriileten alkalmazhatéak ezek az Snmeghajtasi motorok: Onjdré motorokat
alkalmaznak példaul szennyezett vizek tisztitdsira és kevertetésére, [26, 29] gydgyszerha-
téanyag lokalizalt bejuttatdsdra, [15] valamint hibds sejtek vagy bizonyos betegségek de-
tektaldasara. Technoldgiai szempontbdl a katalitikus hidrogél ldgymotorok hasznélata fontos
az ivovizek és az ipari vizek szerves anyagtartalmanak csokkentésében. Az orvoslasban is

potencidlis helyet foglalhatnak el jotékony hatdsuk, mint példdul az inzulin felszabadula-
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6. dbra. Viztisztitdsra alkalmas, kémiai reakciéban fejl6dd oxigén gdz 4dltal meghajtott on-
jaré motorok modellje (a) a tanulményozott hidrogél motor folyadék-levegd hatérfeliileten
torténd mozgasanak sematikus rajza, (b) a gz meghajtdsi motorok képe, (c) a motorok éltal
végzett transzlaciés mozgds dbrizolédsa [26]



sat el6segitd Si0,/Au nanomotorok, a savhajtdsi magnézium alapi gyomorsav csokkentd

mikromotorok vagy az egyéb gydgyszerhatdéanyagot szallité hordozok. [18]

2.2. Szinkronizacio

A csatolt nemlinedris oszcillatorok szabdlyozott viselkedése nevezhet6 a szinkroniza-
ci6 tudoményos megfogalmazasanak. Lényege a rendszert képezd tényezbk 6sszehangolésa,
ezaltal annak miikodésének egységesitése, mely a természetben gyakorta kialakulhat: az
elektromos hulldmok oszcilldcidja az agyban, az égi testek forgdsdnak szinkronizicidja a
palyajukkal vagy a gyaloglas és futds ritmikus 6sszehangolédsa. [1, 5] Legfontosabb tipusai
a vezérelt €s a spontdn szinkronizicid. Az elébbi sordn egy kiilsd elem hatdrozza meg a cso-
port viselkedését (pl. karmester zenekari vezénylése), mig az ut6bbi a csoport tagjai kozotti
kolcsonhatdsok révén jon 1étre (pl. szentjanosbogarak villodzésa).

Szinkronizacié mesterséges kornyezetben is kialakulhat egyedi oszcilldlé reakcidkban
megfeleld csatolassal. Miike és munkatdrsai [30] végeztek kisérleteket ég6 gyertyakkal a 7.
dbra (a-c) részében lathaté osszedllitdsokban. Egy gyertya égése sordn a fényerdt mennyi-
ségileg jellemzd sziirkeségi érték az id6ben dllandd, ahogy a 7(d) dbra is mutatja, mig egy
harom gyertyabdl all6 gyertyakoteg onfenntart6 oszcillatorként miikodott (1d. a 7(e) dbrét).
A langcsovak kozt kialakult oxigénhidny eredményezte a periodikus viselkedést. Megfigyel-
ték, ha két ilyen koteget adott [ tdvolsagra helyeznek egymastol, akkor a langcsévak mozgésa

0sszehangolodik: [ értékétdl fliggden a két koteg kozott azonos és ellentétes fazisa szinkro-
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7. abra. Az égés szinkronizacidjanak tanulmanyozasa: (a) egyediili gyertya égése, (b) harom
gyertyabdl all6 gyertyakoteg, (c) két gyertyakoteg, kozottiik [ tavolsag, (d) egy gyertyaldng
égésének idobeli valtozdsa, (e) gyertyakoteg periodikus égése, (f) két gyertyakoteg oszcilla-
tor azonos fazisu szinkronizicidja, (g) két gyertyakoteg oszcillator ellentétes fazisu szinkro-
nizacidja [30]



nizacio is felléphet (1d. a 7(f-g) dbrat). Az oszcilldtorokra matematikai modelleket alkotva
az égést befolydsolo tényezdk behatdsdnak mértékét €s a mechanizmus jellegét allapitottak
meg.[31]

A természetben el6fordulé folyamatok mechanizmusainak alaposabb megértése miatt
a szinkronizécié tanulméanyozdsa fontos szerepet tolt be a tudomdnyos életben. A jelen-
ség napjainkban is szamos aktiv alkalmazasi teriileten el6fordul, a biolégidban (cirkadidn
ritmusok, neurdlis hédlézatok, betegségek dinamikdja), a szamitdstechnikdban (elektromos
halézatok, adatgy(jtés, kommunikécids eszk6zok), valamint a gazdasag- és tarsadalomtu-
domany teriiletén (vildgkereskedelmi web, pénziigy) is fontos szerepet tolt be. [1] A ké-
mia tudomdnyteriiletén ennek a jelenségnek a tanulmanyozdsa 6njaré motorok segitségével
az elmult évtizedekben érdekes fejlesztéseket €s tovabbi potencidlis felhaszndlhatésdgokat
eredményezett. Szdmtalan tanulmany [17, 18] szdl tobb 6nmeghajtdsi motor kozott fellépd
kolcsonhatds révén 1étrejovo kollektiv mozgésrdl. Kiilonb6zd szamu pentanol cseppek viz-
felszinbeli szinkronizacidja [25] a Marangoni-hatdsnak kdszonhet6en a cseppek szamétdl és
méretétdl fliggott. Két csepp esetén mérettdl fliggetleniil ellentétes fazisu szinkronizacio ala-
kult ki, mig harom cseppnél mindig késleltetett szinkronizaciét tapasztaltak, ahol a k6z€pso
kapcsolta Ossze a két sz€Is6t. A reaktor geometridjanak kdmforcsénakok szinkronizacidjara
gyakorolt hatdsat tanulmanyoztak haromszog és négyszog alaku tartalyban [22], ahol a reak-
torsarkok szamétdl fiiggden kiilonbozd faziseltolddasu dsszehangolt mozgast azonositottak.

Dolgozatomban kitozdn alapi onmeg-

2.z

hajtasi motorokban fellépd kollektiv vi-

selkedést tanulmédnyoztam, ahol a motorok
mozgdasat a cseppekben 1év6 lizemanyag, az
etanol, diffdzidja indukdlta. A kutatécso-
portunk korabban kimutatta, [13] hogy az

oszcillatorok kozott fellépé hasonld erds-

ségli, de ellentétes irdnyd erdhatdsok (a
kapilldris- és a Marangoni-hatds) eredmé- g 41, A hidrogél gyongyok kozott fellépd

nyezték a fellépd szinkronizaciot. A kapil- kapilldrisvonzds mechanizmusdnak sematikus

larisvonzds egy, a kitozangyongyok kozt is dbrija
fellépd, vonzo kolesonhatds. Lényege, hogy

a feliileti fesziiltség megvaltozdsa révén a

gyongyok kozotti folyadék gorbiiletét minimalizdljdk. Ennek kovetkeztében, a hajszélcso-
vekben is tapasztalt kapilldrishatds jelenik meg kozottiik és az adhézids er6k révén a két
részecske egymashoz kozelit. A Marangoni-effektus altal kifejtett erd ezzel ellentétes ira-
nyd. Lényege, hogy a kitozdngyongyok gélesedés sordn elszenvedett deformécidja miatt
az etanol a gyongyok feliiletérdl eltéré mértékben diffundal a ligoldatba. [12] Az aszim-
metrikus, szabdlytalan alak miatt valamely részén nagyobb mértékii etanol diffizi6 torténik

azonos ido elteltével, mint a kitozangyongy mads részén. Ezzel a gyongy koriil lokalisan ha-



tarfeliileti fesziiltség gradiens alakul ki. A nagyobb feliileti fesziiltségii rész maga felé hizza
a kisebb feliileti fesziiltségli oldatot és ezért a felszinen usz6 gyongy a kisebb feliileti fesziilt-
ségli helyrdl a nagyobb felé mozog a leveg6-folyadék hatarfeliileten. Az etanol folyamatos
diffaziéjanak kdszonhetéen annak koncentracidja idével monoton csokken, igy a transzlaci-
0s mozgés lassuldsaval a kitozdngyongyok tartds kolcsonhatdsba keriilhetnek. Ha két ilyen
részecske kozel keriil egymashoz a koztiik 1évo feliileti fesziiltség még jobban csokken és
a kedvezétlen allapot miatt eltdvolodnak egymastdl. Ha az emlitett vonzo és taszité hata-
sok kozel azonos mértékben 1épnek fel, a gyongyok kozott térbeli oszcillacié alakulhat ki,

melyek szinkronizdcidjaval kollektiv viselkedés figyelhetd meg.

e )
(a) (b)

9. dbra. A Marangoni-hatds altal 1étrejott mozgdsformak mechanizmusait bemutaté sema-
tikus abrak: (a) a feliileti fesziiltség gradiens éltal indukdlt onjaré mozgdas (b) a hidrogél

sz 7

gyongyok kozott fellépd taszitbhatds mechanizmusa

2.3. Kitozan szerepe

1811-ben Henri Braconnot francia vegyész fedezte fel a szamos él6lényben is el6fordu-
16, természetes polimert, a kitint, ami a természetben legnagyobb mennyiségben fellelhetd
poliszacharid a cellul6zt kovetéen. A kitin megtaldlhat6 a rovarok kutikuldjaban vagy mas
€161ény kiilsé vazaban, mint példaul a labasfejl polipok tintahalak és a rakfélék (garnélarak,
homir) esetében. [32] Polimerldncaiban taldlhaté hidroxil- és acetamid-csoportok kozott ki-
alakul6 erds hidrogénhidak merev, kristalyos szerkezetet kolcsondznek az anyagnak. Ennek
€s az acetil-csoportok jelenlétének koszonhetéen vizben rosszul oldédik, de a kitint a 10. dbra
szerinti ldgos kozegli részleges dezacetilezésnek aldvetve megnd a polimer vizoldhatdsédga,
ami az aminocsoportok szdmdanak novekedésével fiigg 6ssze. Ha a dezacetilezés mértéke
legalabb 50 %, a vegyiiletet kitozdnnak nevezziik. [33] Az 4talakulds mértékével ardnyo-
san né a vegyiilet oldhatésiga, bioldgiai lebonthatésdga €s biokompatibilitdsa. A kitozan
az egyetlen, természetben is fellelhetd kationos polimer, melyet Charles Rouget 1859-ben
fedezett fel. A mai elnevez€ését azonban 1894-ben Hoppe-Seyler vezette be. [34] Az N-
acetil-gliik6zamin és a gliik6zamin 1,4-béta kapcsolédasabol épiil fel a polimer. A molekula
szerkezetében jelenlévd reakcidképes aminocsoportjai nagy mértékben befolydsoljdk kémiai
sajatsagait. [32] Ebbdl kifolydlag a kitozant, mint kifejezést azokra a tiszta poli(béta-1-

4)N-acetil-D-gliik6zamin szerkezetli anyagokra mondjuk, melyek atlagos molekulatomege
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10. 4dbra. A kitin deacetilezési reakcidja sordn keletkez6 kitozdn biopolimer szerkezeti kép-
lete [32]

)
4

50-2000 kDa. [33] A kitozén vizes oldatban gyenge bazisként viselkedik (pK, = 6,5), [33]
A polimer dezacetilezésének mértéke befolyasolja a toltésstirliségét és ezaltal az aminocso-
portok strliségét. [35-37] A nagyobb pozitiv toltésnek koszonhetéen, hig savas kozegben
konnyen oldhat6va valik a kitozan.

Az el6z6ekben mar emlitett rakfélék héjabdl kivont kitin ldgos kozegl dezacetilezési
folyamata mellett a kutatdsfejlesztések el6rehaladtaval mas moédszerek is alkalmasak a ki-
tozan elddllitasara. Az egyik mddszer lényege, [32] hogy fermentécids reakcioval nyerik
ki a poliszacharidot nagy mennyiségii kitozant tartalmazé gombdk sejtfaldbol. A gombak
gondozasi koriilményeinek €s a fermentacids paramétereinek véltoztatasaval kiillonb6z6 mo-
lekulatomeg(i és fizikai-kémiai sajatsdgokkal rendelkezd polimerek eldallitdsa lehetséges.
Bemutattdk, hogy a gombdkbol kinyert kitozdn molekulatomege és viszkozitasa is kisebb,
valamint kisebb dezacetilezési fokd, mint a rakfélékbdl kivont amino-poliszacharid. Egy
masik médszerben [38] a kitozan eléllitdsdra magas homérsékleten végbemend enzimkata-
liz4lt reakcidkat hasznéltak, melynek sordn ugyan kémiailag tisztabb, kedvez&bb tulajdon-
sagokkal rendelkez6 kitozant lehet eldallitani, de a sziikséges enzimek dra és kis mennyiség-
beli beszerezhetdsége miatt ezt a médszert inkdbb kutatdsi projektekben alkalmazzak. [39]
[40] Egy érdekes tanulmanyban bemutattdk [19] az drareakci6 hasznalatat polimer nanoré-
szecskék képzésére. A formaldehid-szulfit 6rareakcid paramétereivel szabdlyozhatova valt a
kitozan biomolekula széles mérettartomanyban torténd kivalasa. Erds bazis kozvetlen hoz-
zdaddsaval makroszkopikus kitozanaggregatumok jottek l1étre. A formaldehid 6rareakcidval
fokozatos pH novekedést értek el, minek kovetkeztében konnyen hangolhatd, azonos mérett
szubmikron kitozdnrészecskéket tudtak 1étrehozni nagy tisztasaggal.

A természetes sejtkornyezet mesterséges megteremtésére szamos tudomdnyteriileten hid-
rogéleket alkalmaznak. A hidrogélek keresztkotéseket tartalmazé térhdlds szerkezetek, me-

lyek képesek megteremteni a megfeleld kozeget a kémiai reakciok lejatszédasdhoz és a sej-
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tek adhézi6jdhoz haromdimenzids szerkezetekben, valamint kival6 biokompatibilis hordozéi
lehetnek fehérjéknek, gydgyszer molekuldknak.[32] Az ezeket alkotd polimerek tartalmaz-
hatnak hidroféb- vagy hidrofil funkcids csoportokat. A hidrofil csoportokat tartalmazé hid-
rogélek nagyobb mennyiségli vizfelvételre képesek, ami a térhdlds szerkezetének nagyobb
mértékl duzzaddsahoz vezet, mint a hidrof6éb csoportokat tartalmazé hidrogélek esetén. A
polimer térhdlézatok rendszerébe felvett vizmolekuldk harom alakban fordulhatnak eld: [33]
kotott, koztes és szabad vizmolekuldkként. A kotott forma a vizmolekuldk és a polimer lan-
cok kozott kialakuld hidrogénhidnak kdszonhetden jon 1étre. A koztes allapot a funkcids
csoportok €s a vizmolekuldk kozti gyenge kolcsonhatdssal alakul ki. A szabad vizmolekulak
csak a fizikailag felvett vizmennyiséget képezik, igy ezek mennyiségétdl fiigg leginkabb a
hidrogél duzzaddsi kapacitdsa. A kotések alapjan két csoportba sorolhatéak: a fizikai gé-
lek, melyek térhdlos szerkezetét masodlagos kotéerdk tartjak 6ssze (hidrogénkotések, ionos
kolcsonhatdsok) és a kémiai gélek, melyek kovalensen kotott térhdldkat tartalmaznak. A
biokompatibilitds egy anyag azon tulajdonsdga, hogy ugy érintkezzen a cél szervekkel, hogy
azok és azok szovetei nagyobb karosodast ne szenvedjenek, és ezdltal ne legyen mérgezd
hatdssal az adott bioldgiai rendszerre.[41] Ez a hidrogélek felhasznélds szempontjabol leg-
fontosabb tulajdonsdga. A kitozdn minimadlis toxicitdsa és kivalo biokompatibilitdsa miatt
szamtalan kutatdsi teriileten alkalmazzak hidrogélek forméjdban.[42—44]

A kitozdn hidrogélek elballitdsa legegyszer(ibben az oldatba vitt, szol dllapotban 1évd
kitozédn ligos kozegben torténd térhdlddasaval torténik (1d. a 11 dbrat). A kitozan hidrogélek
egyes paramétereit, mint példaul a viszkozitast, a toltésslirliséget, a pH-értéket, az antibak-
teridlis aktivitdst és a bioldgiai lebonthatésdguk mértékét, az ket alkoté f6komponens, a
kitozan dezacetilezettségi foka és molekulatomege hatdrozza meg.

A térhalos szerkezetet nagymértékben befolyasolja duzzadasi kapacitdsa, ami a hidrog-
élek porozitdsat is meghatarozza. Szamos kutatdcsoport altal végzett munkakban beszamol-
nak a kitozan hidrogélek jétékony tulajdonsagair6l, tobbek kozott bakteriosztatikus hatdsuk-
r6l, biokompatibilitdsukrdl, valamint kelatképzé tulajdonsagukrol.[32, 35, 40] Ezen ténye-
ket figyelembe véve a kitozan hidrogélek tobb kutatdsi és ipari teriileten alkalmazhatéak.
Felhaszndljdk 6ket a gydgyszeriparban, [38] az orvosldsban, az élelmiszeriparban, [41] a
kozmetikai iparban, a katalizatoriparban [20] és szennyviz kezelésre [37] is. Gyogyszer-
széllitasra is alkalmazzdk a kitozan hidrogéleket, [33] mivel a benne 1év6 aminocsoportok
pozitiv toltése miatt a nyalkahartya negativ toltottségii glikoproteinjeivel ionos kdlcsonhatast
tud kialakitani. A negativ feliileten torténd megkotddés kovetkeztében €s a pordzus szerke-
zet révén gyogyszerhatéanyag lokdlis adagoldsira képes. Tovabba keldtképzd tulajdonsaga
révén vérzéscsillapitasra €s sebgyogyitasra is felhasznaljak kotszerekként. [33, 44] Az utdb-
bi évtizedekben a szovettechnikdban is el6térbe keriilt, mivel a kitozantartalmu hidrogélek
porozitdsa a szovet novekedéséhez hozzdjarulé folyamatokat segiti, igy a sériilt szovetek

regeneraldsdra is alkalmazhatdak. [36]
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11. abra. A kitozan pH-fiiggd gélesedési folyamata: alacsony pH-n kiilonallo, pozitiv toltést
polimerlancok oldata (bal oldal), magas pH-n semlegesitddés sordn a polimerlancok kozott
kialakulé masodrendi kolcsonhatdsok révén térhalésodott gélek (jobb oldal) [38]
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3. Célkitlizés

A Szegedi Tudomanyegyetem Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszékén a Nem-
linedris Dinamika és Kinetika kutatécsoport munkdjaba kapcsolédtam bele, ahol a szink-
ronizicié jelenségét tobbféle lagyanyag alapi Onjar6 motor haszndlatdn keresztiil kezdték
tanulmdnyozni. Dolgozatom céljaul a kitozdn biomolekula alapu, etanolt tizemanyagként
felhaszndld, ligos kozegben lezajld reakcid kovetkeztében kialakulé 6nmeghajtdsi moto-
rok szisztematikus létrehozdsat és a koztiik fellépd mozgés dinamikdjanak a feltérképezését
tliztiik ki. Tovabbi céljaim kozott szerepelt a polimergydngyok kozotti kolcsonhatdsok defi-
nidldsa, valamint azok viszonyéat befolydsol6 tényezdk azonositasa.

Kutatdémunkdm sordn bizonyitani kivdntam a gyongyok kozotti kolcsonhatdsok révén
fellépd szinkronizacid kialakuldsét, valamint megvizsgélni ennek a mozgasforménak a val-

tozdsat az oszcillatorok szdmatdl és méretétdl fiiggben az adott kdzegben.
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4. Kisérleti rész

A polimergyongyok lugos kozegben valé mozgasdinamikéjdnak és egymassal val6 kol-
csonhatdsainak feltérképezésére, leirdsara kiillonboz6 vegyszereket, méréeszkozoket és prog-
ramokat haszndltam fel a kisérletek elvégzésére, valamint azok kiértékelésére.

4.1. Felhasznalt vegyszerek

* kitozéan (448877, Sigma-Aldrich, kézepes molekulatomegti (MMW), n = 200-800 cP,
MW = 190-310 kDa, DA% =75-85)

* gadolinium(III)-klorid hexahidrét (Alfa Aesar, REacton, 99,9% (REO), M, = 371,70)
¢ etanol (Molar Chemicals Kft., 99,99%, p = 0,789 g/cm3)

¢ ecetsav (VWR Chemicals, 99-100%, p = 1,05 kg/l)

e joncserélt viz (Purite RO100)

* natrium-hidroxid (VWR Chemicals, pellet, 99%, M, = 40,00, p = 2,13 kg/l)

4.2. Oldatkészités

A kutatomunkdm sordn végzett kisérletek szerves részét képezte a kitozdn biomole-
kula. A vizben természetes formdban rosszul old6d6 amino-poliszacharidot ecetsav vi-
zes oldatdaban tudtam kell6képpen homogenizalni. Ennek érdekében, a kivéant dsszetételd
(c = 1,0 mol/dm?) ecetsavoldat készitéséhez 5,7 ml térfogati 100 w/w% toménységii ecetsa-
vat mértem ki, melyet 100 ml-re higitottam ioncserélt vizzel. Az igy kapott savas elegybdl 2
ml-t mértem be a mérések sordn felhaszndlt, ~10 ml térfogatu kitozéan szolok elkészitéséhez.

A kisérletekben vizsgélt mozgasformék kialakuldsat biztosité gélesedési folyamatot in-
dukal6 sav-bazis reakci6 (1asd a 12. dbrdn) vizes kozegt, igy az azokhoz sziikséges elegyek
létrehozdsahoz kétszeresen tisztitott ioncserélt vizet haszndltam fel. Az 1:4 térfogataranyd
ecetsav-viz elegyben 0,0750 g kézepes molekulatomegii kitozant és 0,3717 g GdCl3-6H,0O-t
oldottam fel. Utobbit, mely egy szilard, fehér szindi, szagtalan, kristdlyos anyag, a kito-
zangyongyok mozgdsabol 1étrejovd jelenség méigneses térben vald tovédbbi potencidlis vizs-

gdldsa miatt helyeztem a szolba. A mérések kiértékelésének megkonnyitése érdekében kis
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o Ho NH3*
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HO NH2
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HO™  Npy* —> 0" +2n (CH;COONa + H;0)

cHscoo- oM OH

n
n

12. dbra. A kitozangyongyok gélesedési folyamatat el6idézd kémiai reakcid
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mennyiségli, szilard metilénkékfestéket is tettem a szolokhoz. Ahhoz, hogy a megfeleld
viszkozitast (46 mPa s) [13] szol eldélljon, a savas kémhatasu elegyhez adagolt szilard poli-
szacharidot 24 6raig lassan kevertettem magneses keverdvel zart rendszerben. Az ezt kovetd
hiivos helyen torténd, par 6rds pihentetés a feloldott biomolekula megfelel6 polimerszerke-
zetének a kialakulédsat idézi el6. Az el6zbekben részletezett médon eldallitott rendszerekben
1év6 pozitiv toltésd, hosszu lancmolekuldk a kozegben 1évo negativ toltési acetationokkal
komplexet alkotva nagyobb kiterjedésti molekuldkat alkotnak, igy a folyadék belso ellendl-
lasdnak mértéke megnd €s viszkdzus kitozanszol jon 1étre. Az igy elkészitett kitozanszolhoz
1,60 ml abszolut etil-alkoholt adtam, melyet tovabbi két 6rdn keresztiil kevertettem az iizem-
anyag hozzdadasanak id6pontjatdl szdmitva. Ezt kovetden az etil-alkoholt is tartalmaz6 szolt
egy napig megfelelGen lezart dllapotban hiivos helyen taroltam a felhasznaldsig. Az etanolt
tartalmazé szolbdl keletkezd gél dllapotd gyongyoket aktiv részecskéknek, az azt nem tartal-
mazokat pedig inaktiv részecskéknek neveztem.
A kisérletekben a kitozantartalmu szolokat ligos kémhatasu, adott térfogatd, 3,00 mol/dm?

koncentracioju NaOH-oldathoz adagoltam.

4.3. Kisérleti elrendezés

A gydngyok mozgasi folyamatait egy 13,5 cm
atmérdji mlanyag (plexi), valamint egy 6,5 cm

. Lo s s . ., . L, GoPro-kamera

atmérdji iiveg Petri-csészében vizsgdltam
2441 °C-on. A kisebb atmérgjti edénybe 17 cm? Perisztaltikus pumpa
térfogatd, a nagyobba pedig 110 cm?® térfogati Orvost t

rvosi tu

3,00 M koncentracidju natrium-hidroxid-oldatot Kitozan-szol
ontottem. A munka megkezdésekor eldkisérle-

teket végeztem, melyek alkalméval a fentiekben

emlitett Petri-csészék mellett még kettd masik-

LED vilagitas

ban is vizsgdlédtam. Ezek egy 8 cm atmérdj,

50 cm? ligoldatot tartalmazo mdianyag és egy 11 13, 4bra. A kisérletek elvégzése sordn
cm dtmérdj, 60 cm? ligoldatot tartalmazé iiveg  hasznalt miiszerek és eszkozok elrende-
Petri-csészeék voltak. Az dltalam mérni kivant zgsének sematikus dbraja

Osszetételdl szolbdl a 13. 4bran lathaté mdédon

egy perisztaltikus pumpa segitségével cseppen-

tettem a kiilonboz6 mérésekben is hasonlé polimermennyiséget a NaOH-oldatot tartalmazo
Petri-csészébe. A pumpan bedllitottam az adott méretd részecske elballitdsahoz sziikséges,
id6ben dlland6 dramlasi sebességet, mellyel egy permanens atmérdjli csovon keresztiil szivta
fel a kitozdnszolt a miiszer. A miianyag cs6 masik végén egy 0,51 mm belsd atmérdji or-
vosi injekcids tit helyeztem el, melynek hegyén felhalmoz6do folyadék egy 1d6 utan csepp

formdjdban leszakadt és a lugoldatba esett, ahol az amino-poliszacharid lancok a hidroxid-
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ionokkal val6 sav-bazis reakci6 (lasd 12. dbra) révén térhdlésodasi folyamatot indukaltak, és
igy deformalt hajo alaku hidrogél részecskék, gyongyok keletkeztek. Két kiilonb6zd méretd
gyongyot sikeriilt reprodukdlhaté médon eldallitanom. A kisebb, ~3 mm atmér6jl csep-
pek az injekcids tl végérdl szakadtak le 0,2 rpm dramldsi sebességnél. A nagyobb, ~5 mm
atmérojl cseppek az injekciods tlire hizott, nagyobb, 1,16 mm belsé d4tmérdji milianyag tok
végérol szakadtak le 1,2 rpm aramlési sebesség mellett. A kisérletekrdl a 13. abran lathato
moédon, egy rogzitédllvanyra szerelt, azon meghatdrozott magassidgban elhelyezkedé GoPro
kameraval felvételt készitettem. A kutatomunkam elején hét, az dllvanyon egymashoz képest
eltérd magassdgban elhelyezkedd kameradlldsban vettem fel a kisérleteket, melyek kiértéke-
l1ése utdn a targyasztaltol 12,5 cm-re helyezve a kamerat végeztem a tovabbi méréseket. A
késziiléket az dllvanyra egy csavar és egy erdsitd segitségével szereltem fel. A kamerét egy
USB-kébel koti 0ssze a szamitogéppel, melyen egy eldzdleg telepitett programmal (gopro)
tudtam elinditani és ledllitani a felvételt. A kamera alkalmazott beéllitasai: 24 fps, 5,3k fel-
bontds és wide szélesség. A késObbiekben a felvételek felbontdsdnak javitdsa érdekében,
a kamera bedllitdsai koziil a nézeten véltoztatva, a narrow szélességet valasztottuk. Igy az
allvanyon a kamera €s a targyasztal kozti tdvolsdgot csokkenteni tudtuk 8,1 cm-re. A tobbi

sz 2

kamera beallitas a késGbbi kisérleteknél is valtozatlan volt.

4.4. Az alkalmazott vizsgalati médszerek

A szamitogépre telepitett gopro programmal vezéreltem a GoPro kamerét és mentettem
el gyorsabban és konnyebben a nagyfelbontasu (5,3k) filmeket a megfeleld6 mappakba. A
kisérletek befejezésével a gépen 1€v6 alkalmazasok haszndlatdval a filmek feldolgozasat vé-
geztem el. A mennyiségi jellemzéshez el6szor a videdfelvételeket képekre bontottam le az
ffmpeg programmal. Az alkalmazas sordn megadtam a készitendd képek formatumat (-£
image2, ami a jpeg formdtumnak felelt meg), a kezdeti és végsd idGpontokat, melyben a
vizsgdlni kivant jelenség volt, valamint a készitendd f4jl alapnevét és a képek szdmat.

A konvertélt képeken a kisebb méretl Petri-csészék teljes teriilete jol latszik. Mivel
a kapcsolt oszcillatorok kollektiv mozgédsa sordn nem torténik olyan mértékd transzlici-
s mozgds, mint az egyedi 6njaré motorok esetén, igy a képekbdl kivagtam azt a térrészt,
amelyben csak a vizsgdlni kivant folyamat volt megfigyelhetd. A kivigas elott a képso-
rozatot ImageJ2 programba beolvastam €s kijeloltem azt a lehetd legkisebb négyszogletii
teriiletet, amelybdl a vizsgélni kivant cseppek nem lépnek ki a mozgds soran. A program
altal automatikusan kiadott informaciok a kijelolt térrészr6l: a négyszog kiinduldsi pontja-
hoz tartoz6 x-koordindta (x) és y-koordindta (y), a négyszog szélessége (w) €s magassiga
(h). Ezt koveten a termindlban futtattam a képkivagasi parancsot (imagelistcrop.tcl):
a parancs neve utin megadtam a képek dltalanos elnevezését és f4jl tipusat, a kifrand6 fajlok
tipusat (pgm), valamint a kijeldlt teriiletiink adatait "w - h+x 4 y" formatumban és végrehaj-

tattam a parancsot a géppel. A pgm tipusu fdjlok fekete-fehér képet adnak. A kitozanhoz
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adott metilénkék mélykék szinének jelentdsége itt érvényesiil, ugyanis a polimergydngyok
sotétnek, mig a kozeg a megvildgitott targyasztal miatt halvany sziirkének, fehérnek latszik.
A folyadék-gél hatarfeliileteken bekovetkezd hirtelen drnyalatvéltozas a gyongyok koordi-
natdinak preciz meghatdrozdsat teszi lehetové, melyet az xparticle programmal végeztem.

Az xparticle program haszndlatdnak a célja a gyongyok mozgdsdnak mennyiségi le-
frasa a gyongyok koordinatdinak pontos megaddsaval. A program ezen verzidja egyszerre
hat, egyedi szdmozdssal azonositott részecske informdacidinak kigy@jtésére alkalmas. A fut-
tatds megkezdése elott mindegyik, a felvételen szerepld kitozdngyongyhoz kijeloltem egy
tertiletet, emellett, mindegyik gyongynél egérrel megjeldltem egy koriilbeliili kdzéppontot,
amely koriil a program konnyebben megtaldlta a pontos kdzépponti koordindtdkat. Ezt az
adatgyjtést megel6zo 1€pést a 14. dbran szemléltetem. A shape funkcidval bedllitottam,
hogy a program milyen illesztést végezzen a kiértékelni kivant részecskéken. Esetemben a
circle opcid volt az idedlis a kitozangyongyok alakzatdnak szempontjabol. A gyongyok
hatdrvonaldnak meghatdrozasahoz a sziirkeségi értékek térbeli derivéltjanak a sz€ls6 értéke
(minimum/maximum) sziikséges, melyet data set funkcidban a derivative bedllitassal
tudtam elérni. Az extrema funkciéban a global max bedllitdst haszndlva a program a de-
rivélt globdlis maximumat keresi meg. A low-pass filter funkciét haszndlva a kis hul-
ldmszdmu hozzdjarulds engedett, azaz a kis hullimhosszu zajokat sziirtiik meg, melyhez a
lambda funkcié megfelel szdmra torténd bedllitdsdval a sziirendd zaj hulldmhosszat adtam

meg képpont egységben. A programbdl kapott f4jl tartalmazza a képek sorszamét és az azok-

Last file: File step: # of particles: 1]2[3]4]5]&
p[w|[«]4Jzzs p[w] @[« 1 [p[W] [ 4 D] [xo0:[aes i [ss0 width: [164

| y00: (334 uly: [261 height: [143

Position:

i

Data set
Derivative

Extrema
Global Max.
Threshold:
L filte!
ow-pass filter
.

Lambda:
20
Shape

Circle
Max R:

P

Deltar:
1.0
Delta theta:
0.1

Z

Z

14. abra. A kisérleti felvételek kiértékelését végzd xparticle program révén a paraméterek
bedllitasa és a részecskék kijelolési modszere
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hoz tartozd, adott gyongyre vonatkozé paraméterek értékeit: a globdlis maximum keresével
kapott és a programban pirossal jelolt kor teriiletét, a kapott pontokra illesztett, a programban
kékkel rajzolt kor teriiletét, a kor kozéppontjdhoz tartozé x- és y-koordinatak értékeit, és az
illesztett korbdl szamolt sugdrnak az értékét.

A mérési eredmények feldolgozasat a QtiPlot programban végeztem. Minden 1dGpil-
lanatban az 6sszes gyongy kozéppontjdnak x, y-koordinatait tartalmazoé tablazatbol az egyes

gyongyok egymastdl valé tdvolsdga az aldbbi egyenlettel adhaté meg:

drp = (54 —x8)" + (4 — &) ()

ahol A és B azon gyongyoket jeloli, amelyek kozotti tdvolsdgot az xparticle program-
bol kozvetleniil kapott értékekbdl szamoltam képpont egységben. Megfeleld atvaltds utdn
SI mértékegységben adtam meg az eredményeket, melyhez kiilon kalibraciét végeztem. Az
egyes kameradllasokban felvételt készitettem egy milliméterpapir-darabrdl, majd ImageJ2-
vel meghatdroztam a papiron bejelolt 10 mm-es szakasz hosszat képpontban. A végsd kisér-
leteknél hasznalt két kameradlladsndl 1 mm tdvolsag 25,6 (12,5 cm magassdagban) és 60,2 (8,1
cm magassigban) képpontnak felel meg, mely segitségével a gyongyok kozotti tdvolsdgok
atszamithatok mm-be. A szinkronizacié szemléltetésére a részecskék kozti tdvolsdgokat ab-
rdzoltam az id6 fliggvényében. Ezt kovetden a periodikus mozgds mennyiségi jellemzésére
egy adott idSintervallumban a Ot iPlot program Peaks funkciéjat haszndlva meghataroztam
a gyongyok kozotti tdvolsdgok lokalis maximumait, melyeket a maximumok sorszdménak
fliggvényében dbrazoltam. A kapott egyenes meredeksége adta meg az oszcillacié periddus-
idejét.

A gyongyok egymassal val6 kolcsonhatdsanak leirdsara a mozgésok kovetésére haszna-
latos trajektoriat hatdroztam meg a mm-be atszamitott x- és y-koordinatak megadasat kove-
téen. Az iddbeli valtozds szemléltetésére a trajektoridk szinezésére a color map funkcidt

alkalmaztam, melyben a szivarvany szinének valtozasa aranyos az id6 valtozdsaval.
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5. Eredmények

A kutatomunkdm sordn kitozéan alapu, etanol tizemanyaggal meghajtott, gadoliniumio-
nokat is tartalmaz¢é aktiv gél motorok dnszervezddott rendszerén vizsgéltam a kollektiv moz-
gast. A kisérleteimben haszndlt savas kitozdnszol cseppek ligos kozegben térhdlésodnak a
pozitiv toltésli polimerlancok semlegesitodésekor. A gél éllapoti gyongyok a feliiletaktiv
etanol lugoldatba torténd diffunddlasaval egy feliileti fesziiltség altal vezérelt 6nmeghajtd
motorokként miikddnek a levegd-folyadék hatarfeliileten. Az 1dd el6re haladtaval az etanol
gyongybeli koncentricidja, €s igy a diffuzidsebessége, folyamatosan csokken a motorok las-
suldsat eredményezve. Ha elegendden kozel keriilnek egyméshoz, akkor a kapillarisvonzas
miatt tovabb kozelednek egymdshoz, mig az etanol diffiziéja miatti oldatbeli feliileti fesziilt-
ség csokkenés a gyongyok egymadstdl vald taszitasat eredményezné. A két ellentétes (vonzd
€s taszito) hatds egyiittes megjelenése a csatolt rendszer tagjai kozott érdekes mozgasformak
kialakuldsat eredményezheti.

Dolgozatomban kétféle méretii aktiv gyongyot vizsgéltam, melyek varidcidival kiilon-

boz6 harom és négy tagbdl 4ll6 rendszerben 1étrejovo viselkedéseket jellemeztem.

5.1. Harom aktiv gyongy szinkronizacioja

El6szor harom, azonosan kis méretli (2,91 mm atmér6jli) gyongy mozgdsat vizsgal-
tam. A mozgds leirdsdhoz az egyes gyongyoket szdmokkal azonositottam a 15. dbra sze-
rint. A 15.(a) dbra a részecskék kozotti tavolsdg iddbeli valtozdsat szemlélteti. A részecskék
mindegyike kb. 0,2 mm maximalis kitérésli periodikus mozgast végez. A mozgds sordn a
részecskék kozotti tdvolsdgok lokdlis maximumai és minimumai egybeesnek, mely az Ggy-
nevezett 1élegzd mozgdsnak felel meg, azaz a harom részecske egyszerre tivolodik egymds-
tol és egyszerre kozeledik egymdshoz. A harom részecske egyiittes, szinkronizalt mozgésa
a 15.(b) képen jol kovethetd. A harom részecske altal megtett utat szines pontokbdl all6
vonalakkal jeloltiik, melyek szinvaltozédsa az 1d6 mulasaval fiigg 6ssze. Kezdetben (a vonal
kék szinl tartomdnydban) a részecskék egyenes vonal mentén mozognak kissé eltérd tton,
ekkor még 6njar6 motorokként miikodnek a Petri-csészében. Majd a vonz6 kolcsonhatdsok
miatt kialakult csatolds révén a harom részecske mozgdsa hasonléva vilik, mely szintén a
részecskék szinkronizacidjét jelzi. A periodicitds meghatarozasdhoz a 15.(a) abran lathaté
lokdlis maximumokhoz tartoz6 id6t dbrdzoltam a maximumok szdmdanak fiiggvényében a 16.
abran lathaté médon. A kapott pontok egy egyenesre esnek, melynek meredeksége, azaz az
oszcillacidk periddusideje, 0,204-0,04 s-nak adédik. A hiarom polimergyongy tehit azonos
periddusideji, azonos fazisa szinkronizalt 1élegzd mozgést végez.

A szinkronizalt 1élegz6 mozgast nagy miianyag Petri-csészében (13,5 cm atmérdji) ta-
nulméanyoztam, melyben 110 cm? térfogati NaOH-oldat szolgalt reaktdnsként. Ezen elren-
dezés hatranya volt, hogy ugyan kell6en nagy kiterjedésii teret biztosit a mozgési folyamatok

lezajlasara, de ugyanakkor az 6njar6 motorok a rendelkezésre all6 térben gyors és szabalyta-
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15. dbra. Hirom azonosan kis méretli gyongybdl all6 rendszert jellemz6 fiiggvények: (a) az
i €s j gyongyok kozotti tdvolsag (d; ;) az idS (¢) fiiggvényében, (b) a csatolt oszcillatorok
trajektoriai

lan mozgist végeznek. Igy nehezebben tudnak kozel keriilni egymashoz, mellyel kolcsonha-
tas alakulhatna ki kozottiik. Az tizemanyag folyamatos csokkenésével a mozgasuk is lassul.
Ha tdl késén taldlkoznak, akkor nem biztos a szinkronizéacié kialakuldsa, ugyanis a taszitd
kolesonhatést indukald etanol koncentracidja, olyan kicsi lesz, hogy a taszit6 erdt konnyedén
legy6zi a kapillarishatds. Ennek kovetkeztében az tizemanyagban hidnyos aktiv gyongyok
inaktiv gyongyokként viselkedhetnek. Ebbd6l adéddan a nagyobb méretl Petri-csészékben
lezajlé folyamatokba beavatkoztam és kozelebb tereltem az aktiv kitozdngyongyoket egy-
mashoz, hogy iddben kialakulhasson kozottiik a szinkronizdlt mozgds valamelyik mintéja.

A kiils6 behatds kikiiszobolése érdekében kisebb méretii reakcié edényt hasznéltam, ahol
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mar a gyongyok altal kitolthetd tér kisebb volt, igy maguktdl is konnyebben interakcioba
keriilhettek egymassal. A tovabbiakban feltiintetett kisérleti eredményeim mind a kisebb

méretd, liveg Petri-csészében torténd mozgasokbdl nyert adatokat tiintetik fel.
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16. dbra. Harom azonos, kis méretli gyongybdl all6 rendszerben fellépd szinkronizaciot jel-
lemzd periddusidé meghatdrozdsa: a gyongyok egymads kozotti tdvolsadgok lokélis maximu-
maihoz tartoz6 id6 () a maximumok szdménak fiiggvényében (Ny,qx)

A méret hatdsdnak vizsgalatdhoz el6szor a harom azonosan kicsiny (2,45 mm) gyongy
kozill az egyiknek a méretét 4,25 mm-re novelve, a 1élegzé mozgastol eltérd dinamikdja
mozgést figyeltem meg. A két kisebb méretii részecske kozott folyamatos kozeledd-tdvolodd
helyzetvéltoztaté mozgas torténik. A 17. dbra (a) részében feltiintetett diagramon is latha-
t6 az 1-es szamu és a 2-es szamu gyongyok kozotti dinamikus oszcillacié megjelenése. A
nagyobb méretl gyonggyel nem lépnek ilyen kolcsonhatdsba, annak csak vonzé hatdsat ér-
z€kelik azaltal, hogy kozvetlen kdrnyezetében fenn marad kozottiik az 6sszehangolt mozgas.
Ennek a szinkronizalt mozgésformanak a periodus ideje: 0,32+0,04 s.

Ha a harombdl még egy gyongynek megnoveljiik a méretét, akkor egy ijabb mozgasfor-
mat figyelhetiink meg. A bemutatott kisérletben a gyongyok méretei a 18. dbra (a) részében
lathat6 szdmozas alapjan: 4,45 mm (1, 2) és 3,24 mm (3). A két kozel azonos, nagyobb
méretl kitozangyongy kozott nem 1épett fel oszcillacid, amely jol latszik a 18.(a) dbran a
fekete gorbe kisebb amplitidéju (0,08-0,06 mm) kitérésében is. A kisebb méretli gyongy
dinamikus, folyamatos oda-vissza mozgést végzett a két nagyobb méretili részecske kozott,
ami egyértelmiien megfigyelhetd a 18. dbra (a) részében 1évd zold és piros gorbék ~0,2 mm

sz

amplitiddji kitérésein. A gyongyok kozott fellépd taszitd hatds kiloki a kisebb részecskét a
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17. abra. Kett6 kicsi és egy nagy gyongybdl all6 rendszert jellemz6 fiiggvények: (a) az i
€s j gyOngyok kozotti tavolsag (d; ;) az ido (¢) fiiggvényében, (b) a csatolt oszcillatorok
trajektoridi

nagyobbak kornyezetébdl, de a vonz6 hatds visszahizza az eredeti helyére. Az dsszehangolt
folyamat id6beli dlland6sagét a 0,3140,04 s periddus id6 is jellemzi. A szinkronizalt mozgés
mellett a harom kolcsonhatdsban 1évo kitozangyongy kapcsoltan, egy rendszerként 6sszeren-
dezddve egyenes vonald transzlacids mozgast végzett, melynek id6beli lefutdsa a 18. dbra
(b) részében lathato.

Végiil egy olyan rendszer mozgdsdinamikdjit vizsgaltam, ahol a folyamatban résztvevd
gyongyok paraméterei kozel azonosak, de a 15. dbran lev6tdl eltéréen nagyobbak, meg-
kozelitbleg 6,5 mm-ek. A 19. dbrdn bemutatott kisérleti elrendezésnél hasonlé viselkedést

tapasztaltam: ugyanugy a lélegzd mozgas alakult ki, melynek periddus ideje 0,29+£0,04 s is
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hasonl6 volt. A kiilonbség, hogy itt a kisebb méretli Petri-csészének kdszonhetden a kito-
zangyongyok Onjard sajatossaga révén talalkoztak és 1éptek egymassal kdlcsonhatdsba. Jol
megfigyelhetd a 19.(b) dbrdn a gyongyok idében egymds irdnydba torténd mozgasa és taldl-

kozédsa. Az Osszekeriilésiiket és a koztiik fellépd kolcsonhatdsok szinkronizacidjat kovetden

egylitt végeznek el6re haladé mozgést a kozegben, fenntartva a 1élegz6 mozgasformat.
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18. dbra. Egy kis és kettd nagy gyongybdl all6 rendszert jellemzd fiiggvények: (a) az i és j
gyongyok kozotti tavolsag (d; ;) az id6 (¢) fiiggvényében, (b) a csatolt oszcilldtorok trajekto-
ridi
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19. abra. Harom azonosan nagy méretli gyongybdl 4ll6, harom oszcilldtoros rendszert jel-
lemz0$ fiiggvények: (a) oszcillacids gorbe: az i és j gyongyok kozotti tavolsag (d; ;) az id6
(¢) fiiggvényében, a gyongyok szamozdsa szinkronizdciods folyamatuk kezdetekor kialakitott
elrendezbdésiik szerint, (b) trajektoria: a csatolt oszcillatorok kollektiv mozgési folyamata-
nak lekovetése a kozegben, az id6 muldsaval.
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5.2. Négy aktiv gyongy szinkronizacidja

Kutatomunkdm kovetkezd szakaszdban noveltem a kitozangyongyok szdmat és négy
onfenntart6 kitozdn oszcillator altal 1étrehozott mozgdsformdkat tanulmanyoztam. A rend-
szert felépitd oszcillatorok szdmanak novelésével a harmas rendszerekhez hasonld, valamint
Ujabb, az eddigiekben nem megfigyelhet6 mintdzatok is 1étrejottek, melyeket a tovdbbiakban
részletezek.

Eldszor a négy, azonos kisméretii (~2,70 mm) kitozdngyongy kozotti szinkronizalt moz-
gast vizsgaltam. A 20.(a) dbrdn egy tipikus viselkedést mutatok be. Ebben a stabil formaban
csekély oszcillacié volt megfigyelhetd, de késleltetett szinkronizacié alakult ki az 1-es és
4-es szamu oszcillatorok kozott a 2-es szamu gyongy révén. A 2-es €s 4-es szdmu gyon-
gyok kozti cidnkékkel jelolt kitérések a gyongyok kozelsége miatt kisebbek, amplituddjuk
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20. dbra. Négy azonosan kis méreti gyongybdl all6 rendszert jellemz6 fliggvények: (a) az
i és j gyongyok kozotti tdvolsdg (d; ;) az ido (r) fliggvényében, (b) a csatolt oszcillatorok
trajektoridi
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~0,1 mm és periédusidejiik 0,36+0,04 s. Az l-es és 4-es gyongyok kozti tdvolsdgok na-
gyobbak, de az oszcillacié periddusideje azonos €s amplitiddja is hasonld. A két periodikus
viselkedés azonos fazisu, késleltetett szinkronizaciot jelez, mely a 20.(b) dbran a trajektoria
z0l1d szind toréspontjakor alakult ki és a négy részecske egyiittmozgasat nem befolyésolta.
A négy onmeghajtasa kitozdn motorbdl 4ll6 rendszereken is vizsgéltam, hogy a méret-
valtoztatasok kovetkeztében el6fordulhatnak-e djabb viselkedési formak. A 21.(a) dbrdn az
egyik gyongy atmérdjét 3,65 mm-re novelve kapott viselkedést mutatom be, mikézben a
masik harom atmérgje 2,12 mm maradt. A kép a részecskék térbeli elhelyezkedését mutatja
a reakci6 kezdetének iddpillanatdban, ahol a csatolt rendszer kialakitdsa megkezdddik. A

gyongyok onhajté mozgasanak csillapoddsakor a kisebb reaktor és igy a kisebb rendelke-
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21. adbra. Harom kis és egy nagy gyongybdl allé rendszert jellemz6 fiiggvények: (a) az i

€s j gyOngyok kozotti tavolsag (d; ;) az idd (¢) fiiggvényében, (b) a csatolt oszcillatorok
trajektoridi
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z€sre 4all6 teriilet miatt a részecskék egy rendszerbe szervezddnek a 21.(b) dbra trajektoridi
alapjan. Az Onszervezddott rendszerben faziseltolodds nélkiili szinkronizicid 1ép fel. A
két sz€1s6, kisebb méreti kitozangyongyok (1-es és 4-es szamuak) a nagyobb méretd, 2-es
szamu gyongy korvonalat kovetve a 3-as szdmutdl tdvolodd-kozeledd oldaliranyd mozgést
végeznek. Ez az evezd mozgasforma a négy oszcillator egyiittesének elérehaladé mozgasat
valtja ki. Az eddig megfigyelt mintdzatok koziil itt tapasztaltam a legkisebb amplitidéju
szinkronizaciot és a mozgast jellemz6 legkisebb 0,09+0,04 s periédusidét.

Az alabbi rendszer 0sszedllitdsa sordn két kisebb (3,05 mm) és két nagyobb méretii (4,29
mm) atmérdvel rendelkezd kitozdngyongyok kozott kialakulé mozgds dinamikdjat tanulmé-
nyoztam, ahol a két nagyobb gyongyot és a két kisebb gyongyot is egymds mellé probdltam
helyezni a 22. dbrdn lathaté médon. A gyongyok onszervezddését kovetben az Osszehan-
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22. abra. Kett6 kis és kettd nagy gyongybdl all6, transzlaciés mozgést végzd rendszert jel-
lemzd fiiggvények: (a) az i és j gydngyok kozotti tivolsdg (d; ;) az id6 (¢) fliggvényében, (b)
a csatolt oszcillatorok trajektoridi
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golt mozgds mellett, id6ben folyamatosan eldre halad6 transzlacidt végeznek a 22.(b) dbran
feltiintetett fiiggvény alapjan. A két nagy, 1-es €s 2-es szdmu, gyongyok mérete miatt a
koztiik levdé mozgds elhanyagolhat6, ahogy az a 22.(a) dbran fekete vonallal jelolt gorbe is
jelzi. Ugyanakkor a két kisméretli gyongy kozott jelentds, 0,5-0,7 mm amplitddéja oszcil-
laci6 alakul ki 0,4240,04 s periddusiddvel a rozsaszinnel jelolt gorbe alapjan. Ez a tér- és
iddbeli periodikus mozgas hat a kiilonb6zé mértéki gyongyok kozti kolcsonhatasra is. Azo-
nos periddusidejl oszcillacié alakul ki a nagyobb 1-es és a kisebb 3-as szamu (piros vonal),
valamint a nagyobb 2-es és a kisebb 4-es szamu (cidnkék vonal) gyongyok kozott. Ez a kii-
16nboz6 méretl gyongypdr 4ltal kialakitott kilokd-visszahtizé jelenség a harom tagbdl 4ll6
rendszerben is megfigyelhetd volt a 18.(a) dbrdn 1dthaté médon. Azonban 1j, az eddigiekben
még nem latott jelenség alakul ki ennél a rendszernél: a kisebb méretli részecskék a nagyobb
gyongypar kornyezetében torténd dinamikus oszcilldcidja alakul ki a kilok6déses mozgés
soran.

A kezdeti feltételeket kicsit, a 23. abra szerint megvéltoztatva mds mozgédsdinamika raj-
zolddik ki. A nagyobb méretli gyongyok dtmérdje ~3,70 mm, a kisebb méretili gyongyok
atmérdje ~2,18 mm. A kiilonbség az 0sszeszervezddott részecskecsoport mozgasaban van,

e

ami okozza a szinkronizdcié mintdzatdnak valtozasat az el6z6ekben megfigyeltekhez mérten
(1d. 23.(b) abrat). Ebben az esetben a gyongycsoport helyben torténd forgd mozgast végez
az el6re haladé transzlaci6 helyett. Az azonos Osszetételd csatolt rendszerben megfigyelt je-
lenségek itt is kialakulnak: a két nagy méretii (jelen esetben a 2-es €s 3-as szdmu) gyongyok
kozotti tdvolsag dllando. A két-két tavoli, egymdshoz képest dtlésan elhelyezkedd, kiilonbo-
z6 méretl (1-3 és 2-4) gyongypar kozotti tdvolsdg idSbeli valtozdsa periodikus 0,5240,04
s periodusidével. Tovabba a gyongyok kozotti tavolsdg és annak idSbeli valtozasa nagyon
hasonld, amit a piros €s a cidnkékvonalak lefutasa is jelez. Mindekdzben a két kisebb méretii
(1 és 4) polimergyongy kozott oszcillacio 1€p fel, melyet a zold gorbe szemléltet. A 23. 4b-
rdn is megfigyelhetd fazisvaltas kovetkeztében azonban megvaltozott a csatolt rendszerben
lokdlisan kialakul6 kis amplitiddju szinkronizacié tipusa. A kisebb gyongyok kozotti pe-
riodikus mozgds megszlint. A két kozelebbi, egymdssal szemben elhelyezkedd, kiillonb6zo
méretll gyongyok (1-2 és 3-4) kozott 6sszehangolt mozgas jelenik meg, hiszen a fekete és a
rézsaszin vonalak szinte teljes dtfedésben vannak. A folyamat sordn a kisebb méretdi gyon-
gyok (1, 4) a veliik szemben 1év6 nagyobb méretii (2, 3) gyongyokkel szinkronizalt, térben
€s id6ben is periodikus kozeledd-tdvolodé mozgast végeztek. JelentSsen eltér az oszcillaciok
amplitiddjanak idSbeli valtozésa is, az el6z0 esetben (1d. a 22. dbrét) egyszeri oszcillacio,
mig a jelenlegiben komplex oszcillaci6 figyelhetd meg.

A méret valtoztatdsanak hatdsit tovabb vizsgélva, egy hdrom nagyobb, kozel azonos
atmérd6ji (3,55 mm) és egy kisebb atmérdji (2,26 mm) kitozangyongy altal 1étrehozott rend-
szert allitottam el6 a 24. dbra szerinti elrendezésben. A 2-es és a 3-as szdmd, valamint a 3-as
€s 4-es szamu nagy részecskék kozott nem 1€p fel jelentdsebb oszcillacié. Az dltaluk indu-

kalt er6hatdsokkal biztositjdk az 1-es szdmu, kisebb méretii €s a 4-es szamu, nagyobb mé-
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retl kitozangyongyok kozotti 0,5-0,6 mm amplitiddjd, 0,47+0,04 s periddusidejii egyszer
oszcill4cidt (zold szinl vonal), valamint kicsit kisebb amplitiddval a két nagy (2-es €s 4-es
szamu) gyongy kozott (cidnkék vonal). Mindez azt eredményezi, hogy az egymdashoz atlésan
elhelyezked? kiilonbozd méretli gyongyok kozott is fellép oszcillacid (piros vonal), viszont
kisebb és valtakoz6 amplitiddval. A 24.(b) 4bra j6l szemlélteti, hogy az 6njar6 motorok
taldlkozasat kovetden csoportba rendez6dnek €s kapcsoltan mozognak tovabb. A 25. abran
ugyanennek a kisérletnek egy id6ben kés6bbi fazisa lathatd, ahol a kisebb méretli gyongy a
4-es szamu helyett a 2-es szamu nagyobb gyonggyel keriil kdlcsonhatasba és végez periodi-
kus mozgést. A fazisvaltas kovetkeztében megvéltoznak az egyes oszcillaciok amplitudoi,
valamint felcserélddnek az oszcillacids kozeget biztositd és az azt végzd kitozdngydngyok
szerepei.

o)
Q
N

L 41 d1,3

50 m di4

= | | d23

E 4,5 e d2a
=

23. abra. Kettd kis- és kettd nagy méretli gyongybdl alld, forgd mozgast végzd rendszert
jellemzd fiiggvények: (a) az i és j gydngyok kozotti tdvolsag (d; ;) az idd (¢) fliggvényében,
(b) a csatolt oszcilldtorok trajektoridi
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24. abra. Egy kis és hdrom nagy gyongybdl all6 rendszert jellemzé fiiggvények: (a) az i
€s j gyongyok kozotti tdvolsag (d; ;) az id6 (¢) fiiggvényében, (b) a csatolt oszcillatorok
trajektdridi
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25. dbra. Egy kis és harom nagy gyongybdl allé rendszerben az i és j gyongyok kozotti
tavolsag (d; ;) az 1d0 (7) fliggvényében a fazisvaltast kovetden
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Négy darab nagyobb, kozel azonos, 4,53 mm atmérdjt kitozdn alapi onjaré motorok
szinkronizaciojat vizsgdltam utoljara. A 26.(a) dbran a részecskék kozti tavolsag periodiku-
san valtozik, azonos fazisban, mely a 1€legzé mozgast jelzi. A trajektérian 1évo kék pontok
(folyamat kezdeti 4llapota) a polimergyongyok onjaré motorkénti viselkedését jelzik, viszont
az 1d6 mulasédval ezek csatolt rendszerként (vildgoskék pontoktol) végeztek elére halado
mozgéast a Petri-csészében. A 26.(b) dbran jol kovethet6 a négy részecske kapcsolt helyval-
toztatd mozgdsa. Ebben az esetben az azonos méret ellenére nem rendez6dott a rendszer
egyensulyi, stabilis formdba, ellentétben a 20. dbran bemutatott rendszerrel. Val6szindsithe-
t6, hogy a nagyobb méret és ebbdl adéddan a nagyobb mennyiségli etanolnak kdszonhetéen
erdsebb kolcsonhatdsok alakulnak ki a részecskék kozott, ezzel dinamikusabb mozgds érhe-

t6 el. A rendszert alkot6 oszcillatorok szamdnak novelésével, a hdrom azonosan nagyméret
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26. abra. Négy azonosan nagy méreti gyongybdl all6 rendszert jellemzd fliggvények: (a) az
i és j gyongyok kozotti tdvolsag (d; ;) az idS (¢) fiiggvényében, (b) a csatolt oszcillatorok
trajektoridi
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gyongyot tartalmazo rendszerhez (I1d. 19. abrét) képest nagyobb amplitiddji mozgéasforma
alakult ki.

A mar tanulményozott 1€legzé mozgéds mellett, az igynevezett tdrogaté mozgas is meg-
figyelhet6 volt. A két egymds mellett elhelyezkedd gyongy tdvoloddsa sordn a taszitd erd
nagyobb mértékben fejti ki hatdsat, melynek kdszonhetd, hogy a gydngyok nagyobb mér-
tékben térnek ki, mint a 1élegzd mozgéasnal. A 26.(a) dbran is feltiintetett kisérletben a gyon-
gyok elrendezddésekor az 1-es és a 2-es szdmu gyongy, az 1-es és a 4-es szamd, valamint a
3-as és a 4-es szamu gyongy kozott is megjelenik ez a mozgés. A két kiilonbdzé mozgas-
forma egyszerre torténd megjelenése eredményezi, hogy az egymads mellett 1évS részecskék
oszcillacidja kaotikusabbnak tinik, mint az atlésan elhelyezkeddké (piros, vildgos kék). A
kialakult szinkronizéciét jellemzd periddus id6 értéke is eltérd: a lélegzé mozgas esetén
0,35+0,04 s, mig a tarogaté mozgés esetén 0,50+0,04 s.

Az éltalam vizsgalt rendszerekre elmondhatd, hogy a kitozan alapu polimergyongyok
onszervezddése révén kialakitott csatolt rendszerek a levegd-folyadék hatarfeliileten kollek-
tiv mozgdst végeztek, mikozben a kozottiik fellépd erShatdsoknak koszonhetden lokélis, val-

tozatos mechanizmusu, kis amplitiddju periodikus mozgdsmintazatok alakultak ki.
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6. Osszefoglalas

Dolgozatom céljaul a kitozdn biomolekula alapu, etanolt tizemanyagként felhasznald,
ligos kozegben lezajlo, a pozitiv toltést polimerldncok semlegesitését is indukald, kémiai
reakcié kovetkeztében kialakuld gélesedési folyamat révén 1étrejové onmeghajtisi moto-
rok szisztematikus eldallitasat és a koztiik fellépd mozgas dinamikdjanak a feltérképezését
tiztem ki. Tovabbi céljaim kozott szerepelt a polimergyongyok kozotti kolcsonhatdsok vi-
szonyét befolydsol6 tényez6k azonositasa.

Kutatomunkdm sordn bizonyitani kivantam a gyongyok kozotti kdlcsonhatasok révén
fellépd szinkronizacid kialakuldsat, valamint megvizsgdlni ennek a mozgasformanak a val-
tozasét az oszcillatorok szamatol és méretétdl fiiggden az adott kbzegben.

Sikertilt, olyan mddszert kidolgoznom a kisérletek elvégzéséhez sziikséges kitozdan tar-
talmu 6nmeghajtasti motorok eléallitdsara, valamint azok kozott kialakuld, az adott 6sszeté-
teld aggregatumra jellemz6 Osszehangolt mozgasformédk generdldsara, amellyel reprodukal-
hat6 rendszereket hoztam 1étre.

Megallapitottam, hogy a vizsgalt rendszerekben a részecskék kozott fellépd periodikus
mozgés idében dllanddsul, melyet a részecskék egymads kozti tdvolsdganak idébeli valtoza-
sdval szemléltettem és a lokdlis maximumokbdl szamitott periddusid6k értékeivel igazoltam.
A trajektoridk segitségével pedig a csatolt oszcilldtorok kozegbeli kollektiv mozgésat tudtam
szemléltetni.

Kimutattam, hogy a kitozangyongyok kozotti oszcillaciok szinkronizacidja ttjan 1étrejo-
v6 mozgdsmintazatok az oszcillatorok méretének és szamdnak novelésével valtoztathatdak,
ezért kettd, harom és négy darab oszcillatort tartalmazdkat, valamint ezekben a gyongymé-
retek befolydsold hatdsat vizsgaltam.

A munkdm folytatdsaként jovGbeli terveim kozt szerepel ugyanezen a kémiai rendszeren
Uj szinkronizicids mintazatok létrehozdsa és azok elemzése az oszcilldtorok szdmanak no-
velésével. Tovabba egy meglevé matematikai modell alkalmazasa és médositdsa az dltalam
tanulmdanyozott rendszerekre, valamint a gyongyok gadolinium-tartalmanak készonhetéen a

jelenség tovabbi vizsgélata idoben dllandé méagneses tér bevezetésével.
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