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III. Absztrakt

Szakdolgozatom soran szonokémiai eljarassal kombinalt égetéses modszerrel allitottam el
szuperparamagneses vas-oxid nanorészecskéket. Munkdm soran két vas tartalmt prekurzort
hasznaltam fel. Ezeket a vas (I)-acetat és vas (IIl)-citrat prekurzorokat 400 g/mol
molekulatdmegii polietilén-glikolban (PEG 400) diszpergaltattam egy nagy hatékonysagu
ultrahangos technikdval (Hielscher-homogenizatorral). Eldallitottam olyan magneses
tulajdonsdgokkal rendelkezd nanorészecskéket is, amelyek feliiletén szilicium-dioxid réteget
alakitottam ki. A PEG alapu diszperzidt hevitve elégettem a poliolt, igy mindkét minta esetében
magneses nanorészecskéket kaptam eredményiil. Az eldallitott magneses részecskéket
jellemeztem transzmisszids elektronmikroszkoppal (TEM), rontgendiffrakcidval (XRD) és
infravoros spektroszkoppal (FTIR), CHNS elemanalizissel, valamint Zetasizer késziilék
segitségével elektroforetikus mobilitds mérés alapjan zéta-pontencidlt is mértem. A
nanorészecskékbol vizes kozegli diszperzid sorozatot készitettem. Szakdolgozatom soran
kiilonbozé polimerek és feliiletaktiv anyagok alkalmazéasaval a stabilizalasi lehetdségeket
tervezem megvizsgalni. Az eldallitott részecskéket DNS megkotési tesztekben probaltam ki. A
DNS jol adszorbealodik magneses nanorészecskék feliiletén, ennek koszonhetéen magneses tér
alkalmazasaval elvalaszthato az egyéb folyadék fazisban levo szennyezoktol. DNS izolalasat és
a magneses szeparacios folyamatokat a Kémiai Intézet bioldgiai laboratoriumaban, Escherichia

coli baktérium torzsbol végeztem el.



Bevezetés

Az elmult idékben rengeteget lehet hallani a ,,nanotechnolégia”, ,,nanomedicina”, de maga
a ,,nano” kifejezést is. A nanotechnoldgia nagyon kicsiny, 1 ¢s 100 nm tartomannyal

foglalkozik. A torténelem soran 1959: Richard P. Feynman Nobel-dijas tudés azt mondta:

»Mihelyt ezt a témat megemlitem, az emberek rogtdn a miniatiirizalasrol kezdenek beszélni, és
hogy az manapsag mennyire eldrehaladt mar. Beszélnek olyan elektromos motorokrdl,
amelyeknek mérete akkora, mint a kisujjam korme. Es van a piacon egy olyan szerkezet,
amellyel a miatyankot egy gombostli fejére lehet rairni. Ez azonban mind semmi; ez a
legprimitivebb, docogd 1épés [...] Miért ne tudnank az Encyclopaedia Britannica teljes 24
kotetének tartalmat rairni egy gombostli fejére?" Ezek utdn Feynman meggy6zden érvel
amellett, hogy az Encyclopaedia Britannica gombostlifejre vald gravirozasahoz "csupan" annyi

kell, a linearis méreteket 25000-szeresére kell csokkenteni [1].

Szakdolgozatom soran eredményesen kombinaltam a szonokémiai €s égetéses (combustion)
modszereket a magneses vas-oxidok szintézis¢hez. Két vas tartalmt prekurzort hasznaltam fel
a szintézis soran, melyet polietilén-glikolban diszpergaltattam egy ultrahangos homogenizator
segitségével. A diszperziét hevitve elégettem a poliolt, és Iétrejottek a magneses

nanorészecskék.

A nanorészecskék magneses tulajdonsdguk miatt kiilonbozd elvélasztdsi miiveletekben
alkalmazhatok, ilyen alkalmazas tobbek kozott a DNS tisztitds, illetve poliszacharidok
megkotése analitikai mintaelokészités soran. Az emlitett bioldgiai teriileten torténd
alkalmazasuk lehetové teszi, hogy nem feltétleniil a takarékossagi szempontokat tartjuk szem
elétt, hanem a készitmény hatékonysagat biztositjuk. Jelenleg a kereskedelmi forgalomban
kaphat6 hasonlé elven miikddé DNS szeparacios készletek magas aron érhetdk el. Példaként
tudjuk felhozni DYKDDDDK magnetitet, amelynek jelenlegi arat 390 000 HUF koriil mozog.
Az emlitett anyag magnetit részecskéket tartalmaz, amelyet polimer mikrogyongyok feliiletén

adszorbealtattak.

Az eljaras hatékonysagat az biztositja, hogy a DNS jol adszorbedlodik magneses részecskék
feltiletén, ennek koszonhetéen magneses tér alkalmazasaval elvalaszthato az egyéb folyadék
fazisban levé nem kivénatos szennyezoktdl, elroncsolt sejtalkotoktol, egyeb
makromolekulaktol (RNS, fehérje). A piacon elérhetd készitmények magas aran kiviil tovabbi
probléma az is, hogy sokszor bonyolult nanoszerkezeteket allitanak eld, amelyre nem feltétleniil

lenne sziikség. A magneses nanorészecskék kiillonb6zd vas-oxidok (maghemit, magnetit)



onmagukban egyéb feliiletmodositas nélkiil is képesek reverzibilisen kotni a DNS-t. Ennek
megfeleléen hatékony anyagok lehetnek DNS izolalas, vagy tobbféle makromolekulat

tartalmazo reakcioelegyekbdl a DNS specifikus kinyerése soran.

A Miskolci Egyetem Kémiai Intézetében nem csak magneses részecskék szintézisét lehet
elvégezni, hanem az intézet bioldgiai laboratoriumaban biztositottak azok a koriilmények,
amelyekkel megoldhatd a DNS tisztitdsi és magneses részecskékhez valdo kotddésének
tesztelése is. Az emlitett vizsgalatok elvégzéséhez jol alkalmazhatd az Escherichia coli (E. coli)
baktériumokbol kinyert plazmid tipusi DNS. Az E. coli baktérium nagy elénye, hogy nem
patogén, gyors a szaporodasi ciklusa és a plazmid DNS-t a baktériumsejt tobb példanyban is
tartalmazza. Ebbdl az kovetkezik, hogy rovid idén beliil nagy sejtszam érhetd el, melybdl

konnyen elegendé mennyiségli DNS izolalhato.



1. Irodalmi attekintés

1.1.A nanorészecskékrdl és nanotechnologiardl altalanosan

A nanosz gordg eredetli szo, jelentése térpe. Mint elétag, mértékegységek milliardod (107%)

részét jelzi. A nanométer koriilbeliil ugy aranylik a méterhez, mint egy kis di6 a naphoz [2].

Bér formailag a nanoskala 1 és 1000 nm koz¢ esik, a nanotechnoldgia féként az 1-100 nm
tartomanyra fokuszal. A nanotechnoldgiat korunk ,,ipari forradalmanak™ tartjak. E16szor is, egy
olyan természeti jelenségen alapul, amelynek hosszu tavu kihasznalasa mindségi valtozast
hozhat a tarsadalmi fejlddésben. A nanotechnologia fejlodése rendkiviil gyors litemben zajlik.
Els6 ismert alkalmazasa 6ta (1974) rovid id6 alatt, megkdzelitéleg 500 nanotechnoldgiaval
foglalkoz6 intézet 1étesiilt (2011-es adatok alapjan) és szdmuk azoéta is novekedett. Az USA-
ban 2002-ig korilbeliill 90 ezer nanotechnologiai szabadalmat nyujtottak be, mely évente
megkozelitéleg 1600-zal n6 [2]. 2019-es adatok szerint a PUBMED tébb mint 95495
kozleményt sorol fel, amelyben a ,,nano” sz szerepel, a Google-talalatok szama alapjan is
kiemelkedd a ,,nanotechnology” a kozel 67,6 millid, mig a ,,nanomedicine” a maga 7,92 millié

talalataval.

A kiilonb6z6 nanoanyagok eldallitasara és vizsgalatara azért is forditanak kiilonos figyelmet,
mert amennyiben a részecskék mérete 10-100 nm kdzott van, az anyagnal olyan fizikai, kémiai
¢s biologiai dsszefiiggések 1épnek miikodésbe, melyek magasabb dimenzidkban nem fordulnak

eld [2]. Ezek a tulajdonséagok keltették fel a mi érdeklddésiinket is.

1.2.A vas-oxidok tulajdonsagai

A vas a természetben széles korben fellelhetd, a litoszféra harmadik leggyakoribb eleme, a
kornyezetben elemi allapotban nem fordul el6 [3], de II-es és I11-as oxidacios forméja 16 ismert
vas-oxidot, vas-hidroxidot és vas-oxid-hidroxidot képez (ezek koziil néhany az 1. tablazatban
lathato [3]). Ilyen anyag példaul a ferromagneses tulajdonsdgii magnetit (magnesvasérc,
magnesvaskd, Fe3O4) €és a maghemit (y-Fe3Os4) [4]. Racsat az oxigénre vonatkoztatva
tetraéderes (Fe?") és oktaéderes (Fe’") szimmetriaju vasionok alkotjak. A magnetit oxidacio

hatasara maghemitté alakul [5-7].



1. tablazat: Néhany vas-oxid, vas-hidroxid, illetve vas-oxid-hidroxid és jellemz6 tulajdonséagaik [3]

Magneses tulajdonsag

Vegyilet Képlet (szobahdmérsékleten) Szin
magnetit Fe;04 ferrimagneses fekete
hematit a-Fe2O3 antiferromagneses vOros
maghemit v-Fe203 ferrimagneses barna
goethit a-FeOOH antiferromagneses sarga
vas (II)-hidroxid Fe(OH)» antiferromagneses szintelen
zoldrozsda [Fe''i «Fe''y (OH),] ™ antiferromagneses kékeszold

A vas-oxidok, vas-hidroxidok ¢€s a vas-oxid-hidroxidok atalakulésai soran a legstabilabb a
hematit (a-Fe203), ami voros szind, antiferroméagneses anyag. A stabilitasanak oka, hogy benne
a vasionok csak Ill-as oxiddciés formaban vannak jelen. A hematit a hexagonalis

kristalyosztalyba tartozik [5].
1.3.Anyagok magneses tulajdonsagai

Egy anyag magneses tulajdonsagat a parositatlan elektronjainak spinje hatarozza meg. A
magnetitek doménekbdl allnak, melyek egyedi magnesként viselkedd egységeket alkotnak [8].

A magneses tulajdonsagot a magneses domének mennyisége hatarozza meg egy anyagban [9].

Mai ismereteink szerint az anyagok magneses tulajdonsagaik alapjan hdrom f6 tipusba
sorolhatok: dia-, para- és ferromagneses tipusba, de ezen feliil 1éteznek antiferromagneses

anyagok ¢&s ferritek is, emellett a szupravezetdket is kiilon kategoriaba soroljak [10].

Altalaban az anyagok atomjai spontan magneses momentummal rendelkeznek. Méagneses tér

hataséra két folyamat zajlik le [10].:

1) aspontdn momentummal rendelkezd atomok rendezddni igyekeznek, a magneses tér
a hdmozgéssal verseng, €s ezt nevezik paramagneses folyamatnak;
2) jarulékos magneses momentum indukalodik az atomokban fliggetleniil attél, hogy a

magneses tér bekapcsoldsa el6tt rendelkeztek-e magneses momentummal.

Mind a para-, mind a diamagneses folyamat sordn a keletkez6 magnesezettséget a kiilsd
magneses tér hozza létre és az M (17 ) fliggvény a kérdéses anyagra jellemzd. A diaméagnesesség

minden atomnal szerepet jatszik, mig a paramagneses folyamat csak abban az esetben, ha az



atom spontdn magneses momentummal rendelkezik. Ha ez utobbi a helyzet, akkor rendszerint

a paramagneses fellilmulja a diamégneses folyamatot [10].

Maguk a nemesgéazok, a bizmut, a réz, az eziist, az arany, a higany, az 6lom, a viz olyan
anyagok, amelyek kiils6 magneses mez0 nélkiill nem mutatnak magneses tulajdonsagokat.
Ezeket az anyagokat diaméagneses anyagoknak nevezziik. Ha a lezart elektronhéjhoz még egy
elektront hozzéavesziink, akkor annak a magneses momentumat nem kompenzalhatja a tobbi
elektron, tehat az alkalifémek (natrium, kalium stb.) paramagnesesek. Kiils6 mez6 hijan ezek

az anyagok sem mutatnak magneses tulajdonsagot [10].

A magneses mezd az atomi dipolusokat a maga irdnyaba forgatja. Minél erdsebb az
alkalmazott magneses mez0d, és minél alacsonyabb a hdmérséklet, annal jobban forgat. Ezt a

jelenséget rendezddési polarizacidnak nevezzik [10].

Eloéfordulnak olyan anyagok is, amelyek erdsen magnesezhetd anyagok ¢és magneses
mezObdl kiemelve tobbé-kevésbé megdrzik a magneses tulajdonsdgaikat. Ezeket nevezziik
ferromagneses anyagoknak. Ilyenek pl. a vas, kobalt, nikkel és ezek 6tvozetei, de olyan anyagok
is lehetnek ferromagnesesek, amelyeknek egyik Osszetevéje sem mutat ferromagneses

jellemzoket, ilyen példaul a krém-dioxid [10].

Ezen harom magneses tulajdonsag koziil leginkdbb a paramagneses jelleg foglalkoztatott
minket, ezen belill is a szuperparamagnesesség. Az anyag akkor mutat szuperparamagneses
jellemzoket, amikor mar csak egyetlen egy doménbdl épiil fel. A domainek a magneses térrel
azonos iranyban rendezddnek el dipolus jellegliknek koszonhetden, amig a magneses tér
hianyéaban diffuz eloszlastuak lesznek a Brownmozgas végett [9]. Ezt a viselkedést a vas-oxid

részecskéknél is megfigyelhetjiik nano tartomanyban.

Az 50-100 nm ko6zotti nanorészecskék szuperparamagneses vas-oxidok (SPIO), amelyek 50
nm alatt vannak, azok ultra kicsi szuperparamagneses vas-oxidok (USPIO). Ezek koziil a
részecskek koziil azok a széleskoriien alkalmazhatok, amelyeknek nincs toxikus, karos hatasuk,

vagy csak minimalis van [9].

1.4.Vas-oxid nanorészecskék eloallitasi muveletei

Az irodalomban szamos helyen olvashatunk a vas-oxid nanorészecskék eldallitasanak
folyamatairol. Rengeteg kutatot foglalkoztat ez a rendkiviili anyag, melynek felhasznalhat6saga

igen széleskort. E164allitasi modszerek [3] lehetnek példaul:



e szol-gél technologia,
e mikroemulzios eljaras,
e hidrotermalis szintézis,
e magas hdmérsékletli lebontés,
e kicsapasos (precipitacios) szintézis,
e illetve ide sorolhatd még a szonokémiai (ultrahangos) szintézis is
Ezek koziil a precipitacios szintézis a legnépszeriibb, mert egyszerli eszkdzokkel, vizes

kdzegben nagyobb mennyiségli magnetitet lehet eldallitani [3].

A magnetit szintézisére a ko-precipitaciés modszer a legéltalanosabb [11]. Téth és
munkatéarsai ezzel a moédszerrel allitottak elé magnetit nanorészecskéket FeClbx4H,O és
FeCl3x6H20 tomény oldatabol NaOH-dal torténd kicsapassal. Az oldatot 0,2 um sziirén szlirték
a porszennyezddések eltiintetése és a fel nem oldodott mikrokristalyok végett. Erds keverés
mellett kb.: 200 cm? ultra tiszta vizhez 0,2 cm® témény vas-so-oldatot adtak. Ezt kovetéen par
csepp lug oldattal kicsaptak, melytdl sarga zavaros lett az eredmény. Keverés kdzben a lug felét
a mintdhoz csepegtették, majd a masik felét egyszerre beledntotték, és igy végeredményként

egy suri, fekete masszat kaptak [3].

Kuzmann és munkatarsai az altaluk alkalmazott mddszerrel 30-50 nm atmérdjii magnetit
részecskéket allitottak eld. A FeO(OH)-t olajsavval elegyitették, majd néhany cikluson at
etanolos kicsapassal szeparaltdk. Ezt kovetden egy szilicium-dioxid burkot alakitottak ki a

vasmag feliiletén [12].

Marcelo és munkatarsai készitettek egy tanulmanyt, melyben a magnetit nanorészecskék
eldallitasi folyamataival foglalkoztak, rengeteg forrast feldolgozva rendszerezték, ¢és
jellemezték a modszereket. A ko-precipitacids szintézist tartottdk a legjobb eldallitasi

lehetéségnek [13].

Lee €s csapata a magnetit eldallitasara szonokémiai modszert alkalmaztak. Az eljaras soran
két vas tartalmu prekurzort kevertek Ossze, amit ultrahangfiirdében kezeltek, ezt kovetden
ammonium-hidroxidot adtak a rendszerhez, mely soran fekete részecskék jelentek meg. A
kovetkezd 1épésben a részecskéket anionmentesre mostak, majd szaritottak és ecetsav-kitozan
oldattal elegyitették. Ultrahangos kezelést kdvetden az elegyet lecentrifugaltak. A ferrofluidot
az alkali oldat (NaOH/etanol/viz) feliiletére porlasztottak. A kapott magnetit részecskék
atlagosan 15 nm-es atmérdjiek lettek, az eldallitott mikrogombdk jO magneses

tulajdonsdgokkal rendelkeztek [14].



1.5.A nanorészecskék felhasznalasi tertiletei

Az eldallitott nanorészecskéket szamos teriileten felhasznaljak. Ezek lehetnek példaul [2,3]:

e gyoOgyszer-ipar

e ¢lelmiszer-ipar

e Dbiologiai

e geokémiai

o (kornyezeti) kémiai

e ipari kémiai technologiai
e clektronika

e energia

e informacidé-technika
Az eloallitott részecskékbdl harom terméket kinalnak [2]:

1) nano alapanyagok: szén nanocsovek, részecskék, nanokristalyok, polimerek,
micellumok;

2) nano-késztermékek: memoria chip-ek, gyogyszerek;

3) nano-termékekkel javitott hasznalati eszkozok: nanofestékkel fényesitett autok,
nanooOtvozettel erdsitett munkaeszk6zok, konyhaeszkozok, nanoeziisttel fedett

haztartasi gépek stb.

Az irodalomban szamos helyen emlitik a magneses nanorészecskék polimerekkel [15-16]
vald kombinaléasi lehetdségeit. Példaul a poliuretin (PUR) alapti magneses részecskéket

tartalmazo kompozitokat fel lehet hasznélni elektromagneses zajcsokkentés céljabol.

Rengeteg tanulmany olvashatd a magnetit szén nanocsovekkel valo kombindldsarol is,
melyet CCVD (Katalitikus kémiai goézlevalasztas) eljarassal allitanak el6. Ezeket a
kompozitokat gdzok adszorpcios vizsgéalatara szoktak felhasznalni [17], illetve magneses elven

miikddo elvalasztasra [18].

1.6.Magnetit felhasznaldsa biologiai célra

A magnetit nanorészecskéket felhasznaljadk magneses folyadékok készitésére. Az elso ilyen

forras szerint W. R. Grove 1845-ben Londonban magnetit részecskéket vizes kdzegben



szuszpendaltatott, majd vizsgalta a magneses tér hatdsat a rendszer fényateresztd képességére

[19].

Vannak szerves kozegli magneses folyadékok (MF) is, melyek a technikai alkalmazasokban
terjedtek el pl. merevlemezek tengelytomitése, HiFi hangszoérok membranjainak felfliggesztése. A

vizes kozegli nanorészecskéket bioldgiai alkalmazasokban hasznaljak fel [20-26], mint pl.:

e MRI (magnetic resonance imaging) kontrasztanyag,
e hatdanyag célzott szallitas,
e hipertermias kezelés,

e magneses sejt szeparacio.

A magneses nanorészecskék vizsgalata sordn rajottek arra, hogy a magnetit nanorészecskék
kiils6 hatasra (valtakozd magneses tér hatdsara) mozgasba jonnek mikdzben a mozgas energiaja
disszipalodik (az energia egy részének visszafordithatatlan atalakuladsa héve), és hd szabadul
fel. Ha a hémérséklet-emelkedés eléri a 42°C-ot és megfeleld ideig kitart (kb.: 30 perc) a
sejtekben a fehérjék kicsapodnak €s a sejt elpusztul. A terapia azért j6, mert a tumoros sejtek
joval érzékenyebbek a homérséklet emelkedésére, mint az egészséges sejtek. Ha ezt a
hémérséklet-emelkedést kis teriiletre lehet lekorlatozni, Gigy csak azon a teriileten pusztulnak el
a sejtek, ahol sziikséges. Ezt hasznaljak ki a rakos betegek esetén az egészséges sejtek megovasa

érdekében, igy kiegészitd kezelésként hasznalhatok daganatos betegségek kezelésekor [27-30].

T. Takana ¢és munkatdrsai DNS tisztitassal foglalkoztak, mely sordn aminoszilannal
modositott nanorészecskék adszorpcids €és deszorpeids viselkedését vizsgaltdk. A modositott
nanorészecskéket ugy allitottak eld, hogy adott mennyiségli (10 g) magnetit nanorészecskéket
desztillalt vizben mostak, majd H>O:NH3:H>O» (5:1:1) oldattal kezelték 25 °C-on, 10 percig.
Mosas utan metanollal (MeOH) mostak, majd inkubaltak 20 ml, 2%-0s AEEA (Aminoetil-
amino-etanol) oldattal. Ezutan 120 °C-on, 20 ml dimetil-formamidban (DMF) kezelték 30
percig (10 percenként ultrahangos keverés tortént). Ezt kovetden haromszor mostak metanollal,
majd metanolban taroltdk 4 °C-on. Az inkubalds 10 mM Sulfo-LC-SPDP-ben 8,1 mM foszfat
pufferben tortént. Hiromszor mostak a nanorészecskéket ebben a pufferben. Vizsgaltdk a yDNS
adszorpcigjat és deszorpcidjadt AEEA-ban a mégneses nanorészecskékre. Kutatdsaik azt
mutattak, hogy a DNS adszorpcids és deszorpcids folyamat 0j megkozelités lesz a magas

tisztitasi aranyt DNS tisztitds szempontjabol [31].

Ghaemi ¢és segitdi a hering spermium DNS adszorpcidjat vizsgaltak magneses

nanorészecskékre. A vizsgalatokat elvégezték nem modositott és 1 hexil-3-metil-imidazolium
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bromiddal ([C6MIM]-Br) modositott magnetit nanorészecskékkel is. A nanorészecskéket
hagyomanyosan, ko-precipitacios modszerrel allitottdk eld. A 100 ml Fe3O4 szuszpenzidjdhoz
600ul [C6MIM]-Br-ot adtak hozza, majd keverték 30 percig, 50 °C-on. Ezt kovetéen magneses
mezovel gyljtotték 0ssze a modositott [CsMIM]-FesOs-et, majd ultrahangos kezelésnek
vetették ala 10 percig. Az igy eldallitott nanorészecskék atmérdje 13 nm-nek adodott. A DNS
adszorpcids eljaras soran a DNS kb. 90+1,5 %-at adszorbeéltak. Ez fontos lehet élettanban, pl.:
gyogyszerbejuttatast, biomakromolekuldk tisztitasat/elvalasztasat segitheti. Ez a modszer

egyszeri, gyors €s nem igényel szerves oldoszereket vagy kifinomult berendezéseket [32].

crer

jelenti, mely a DNS-ben van kddolva) DNS izoldlasara hasznaltak a magneses részecskéket. Az
eldallitas sordn ko-precipitdcios modszert alkalmaztak. A szuszpenzidt ionmentes vizzel
atmostak, majd tomegallanddsagig kemencében, 60 °C-on szaritottak. Végiil a részecskéket
pufferoldatban (pH = 8,0) diszpergéltdk 10 mg/ml koncentracié mellett. A részecskék
szobahOmérsékleten (kb: 25-30 °C) egy évig stabilak voltak. A TEM vizsgalatok kimutattak,
hogy a részecskék atlagos atmérdje 40 nm volt. Az izoléalast kezdetben vérben, majd tenyé€sztett
sejtekben, szovetekben probaltadk meg. Megallapitottak, hogy ha Fe3O4-et hasznalnak szilard
fazisu adszorbensként, akkor a visszanyert genomi DNS hozama a vérre 1,2 pg/30ul valamint
1,8 és 2,0 ng/30ul szévetre nézve. gy elmondhaté, hogy ez az eljaras elegendd mennyiségii

DNS-t eredményezett [33].

1.7.Az elééllitott nanorészecskék kombinalasa bevonatokkal, polimerekkel

A nanoméretli vas-oxid részecske altaldban kiilonb6z6 burkolatokat kap, mely segiti a

stabilitast, illetve boviti az alkalmazasi lehetdségeket példaul a biologiai rendszerekben [9].

Kuzmann és munkatérsai szilicium-dioxid bevonati vas-oxid nanorészecskéket allitottak
eld. Arra jutottak, hogy ezek az uj nanorészecskék igéretes anyagok az orvosi képalkotashoz,

sejtkovetéshez és mas biomedikai alkalmazasokhoz [12].

Yuanling Sun ¢és kutatd tarsai munkajuk soran Fe;O4@SiO@GO polimert allitottak eld
(I.abra), melyet a SiO j6 biokompatibilitasi-, a Fe3O4 konnyli elvalasztasi- és a GO (grafén-
oxid) nagy adszorpcids feliileti tulajdonsagai miatt szintetizaltak. A polimereket ultraérzékeny
kemilumineszencias DNS-bioszenzor kialakitasdhoz alkalmaztik, melyet DNS kimutatasara

hasznaltak laboratériumi mintakban [34].
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1. dbra: Fe;0,@SiO-@GO eléallitasi folyamata és bioszenzor [34]

Az eldallitott mintakat pasztaz6 elektronmikroszkoppal (SEM), rontgendiffrakcios méréssel
(XRD) ¢és Fourier-transzformacids infravords spektroszkoppal (FTIR) vizsgaltdk. A
vizsgalatok kimutattdk, hogy javult a szenzor pontossaga, ujrafelhasznalhatosaga és a
mechanikai stabilitdsa. A kielégitd eredmények alapjan a Fe304@SiO2@GO-DNA-CL
bioszenzor alkalmazhatd lehet az emberi genetikai betegségek diagnosztizalasdban ¢&s

kezelésében [34].

A magneses nanorészecskéket kedvezd tulajdonsagaik, mint példaul konnyi
kezelhetOségiik, egyszerliségiik, automatizalhatésaguk ¢és koltséghatékonysaguk miatt
nukleinsavak szétvalasztdsanal is alkalmazzak. Szamos esetben kisérleteztek kutatok a
magneses nanorészecskék (MNP-k) feliiletének modositasaval, ezzel javitva azok

funkcionalitasat és specifikacigjat [35].

Rahnama ¢és csapata funkcionalizaltdk a magnetit nanorészecskék feliiletét SiO2 és TiO2
réteg kialakitasaval (2.dbra), majd Osszehasonlitottdk plazmid (kettds szalu, cirkularis DNS)

DNS molekulak adszorpcidjaban betdltott funkciojukat a tiszta FesO4 nanorészecskékkel [35].
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1) Abszolut etanol (30 ml),ultrahangos kezelés
(30 perc)

2) NH; (25%, 8,95 ml), viz (7,5 ml), TEOS (0,15
ml), 40 °C és 2 ora
Fe;0,(0,05¢g)  3) ultrahangos kezelés Fe;0,/Si0O,

1) Abszolut etanol (80 ml),ultrahangos kezelés
(15 perc)

2) TBOT (1 ml/30 ml abszolut etanol), keverés: 1 éra ‘
3) Viz (0,2 ml) és etanol (5 ml), keverés 15 perc
4) 10 ml viz 45 ° C-on, 4 6ra

Fe;0,/Si0, Fe;0,/Si0,/TiO,

2. dbra: A Fe;04/Si0; és Fe304/Si0:/TiO; nanorészecskék eléallitasa [35].

A kapott eredmények azt mutattak, hogy a Fe3O4 nanorészecskék feliiletének modositasa
TiO2 és Si0O: rétegekkel javitja funkcionalitasat a plazmid DNS adszorpcidjaban, az extrahalt
DNS tisztasdga és mennyisége SiOz-val vagy SiO»/TiO;-vel bevont Fe3O4-kel magasabbak
voltak, mint a tiszta Fe304 nanorészecskéknél. Az Fe304/S102/Ti02 nanorészecskéket ajanlottak
alternativaként a DNS-molekulak bioldgiai forrasoktol torténd elvalasztasara, mert sokkal

kedvezobb tulajdonsdgokkal rendelkeztek, mint tarsaik [35].

Egy masik tanulményban Rahnama és csapata szintén ezt a harom kiilonbozd részecskét
hasznalta: Fe3O4, Fe304/S102 €s Fe304/S102/Ti02. A 3. dbran lathato az altaluk végzett DNS
visszanyerési hatékonysdg a plazmid DNS izoldlasdban. Az MNP-kel izolalt DNS-t
gélelektroforézissel vizsgaltdk, majd ultraibolya fényben lathatdva tették Gelred utdfestés utan

[36].
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3. abra: Fe30y Fe304/S8i0; és Fe;04/5i02/TiO; osszehasonlitasa [36]

Nahid ¢és segitdi munkdjuk soran vizoldhaté 7v-Fe,O3@SiOz-nikotinamid magneses
nanorészecskéket szintetizaltak. A Fe3Os nanorészecskéket ko-precipiticios modszerrel
szintetizaltak, majd egy szilikagél bevonatot vittek fel a nanorészecskék feliiletére egy szol-gél
eljarassal. Ezutan egy antioxiddns gyogyszert, a ,nikotinamid”-ot alkalmaztik, mely a
feliilethez az amidcsoportok hidrogénkotése révén jott 1étre. Az 0j vizoldhaté MNP-ket XRD,
FTIR, TEM ¢és zéta-potencial mérésekkel jellemezték. Az XRD ¢és FTIR elemzések kimutattak
az Fe304 jelenlétét, és ezek mellett a FTIR spektrumok megmutattak a szilicium-dioxid és a
nikotinamid gyogyszer jelenlétét. A y-Fe,O3@SiOz-nikotinamid nanorészecskéket gomb
alakunak talaltdk a TEM képeken, ahol megfigyelték, hogy a részecskék atlagos atmérdje 28
nm. A zéta-potencial elemzések alapjan a nanorészecskék kolloidként is stabilak maradhatnak.
Ezutdn megvizsgaltdk a y-Fe:O3@SiOz-nikotinamid részecskék potencialis alkalmazasat
rakellenes szerként. In vitro DNS-ko6tddési vizsgalatok azt mutattak, hogy a DNS hajlamos
aggregalodni a y-Fe,O3@SiOz-nikotinamid MNP-ken. Ezen feliil, az emisszids
tulajdonsagaikkal az MNP-k bioszenzorokként haszndlhatok a gyogyaszatban. Ezért ezek a
nanorészecskék megfeleld jeloltek lehetnek a gydgyszerfejlesztés szempontjabol, eldsegitve a

nanoanyagok biologiai alkalmazasokhoz val6 tervezését [37].
12



Gye Seok An és munktarsai publikacidjukban bemutattak az lireges szerkezetli Fe;O4@SiO2
nanorészecskék hidrofil feliiletaktiv anyaggal torténd szintézisének 0j koncepcigjat. CTAB-ot
(cetil-trimetil-ammonium-bromid) alkalmaztak kozbensé kézegnek a mag részecskék és a
bevono réteg kozott, ami a feliileti réteg alakjanak megvaltozasat okozta. Feliiletaktiv
anyagként micellaris szerkezetet alakitottak ki a Fe3O4 feliiletén (4. dbra). A 1étrejott feliilet a

plazmid DNS kotéhelyének megnovekedését eredményezte. Ezért lehetdséget kapott a plazmid

cre
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4. abra: Ureges szerkezetii Fe;04 @SiO: nanorészecskék eléallitasanak vazlatos abrdja [38]

Qinggian ¢és tarsai egy 0j modszert fejlesztettek ki a Fe;O4@SiO2 magneses mag-héj
szerkezetli nanorészecskék eldallitdsara, mely egy haromlépéses ojtasi eljarast jelent. A kapott
részecskek kivald magneses tulajdonsagokat, jo feliileti topografiat és diszperzidét mutattak a
jellemzésiik soran. A nanorészecskék jellemzését FTIR, SEM és vibracids magnetometrids
modszer (VSM) segitségével végezték. A sdsavval végzett kezelési kisérletek eredményei azt
mutattdk, hogy a kapott nanorészecskék kivald sav-ellenallassal és stabil, kompakt SiO,
bevonattal rendelkeztek. A részecskéket plazmid DNS extrakcidjara E. coli DHS sejtekbdl
alkalmaztdk (5. dbra). A plazmid DNS extrakcid kisérletben az eldallitott részecskék kivalo
adszorpcids teljesitményt és magasabb eludlasi sebességet mutattak, mint a kereskedelemben
kaphaté magneses gyongyok. Ezért a kisérletben elkészitett magneses bevonattal ellatott
sziliclum-dioxid  nanorészecskék  potencialisan  alkalmazhatok  orvosbiologiai  €s

biogazdalkodas teriileteken [39].
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5. abra: Plazmid DNS extrakcioja E. coli sejtekbdl [39].

Tobb  kutatocsoport is fontoléra vette a magneses nanorészecskék felhaszndlasat
baktériumok eltavolitasdban a monodiszperz méretiik, illetve a funkcionalizalhat6saguk miatt.
Nazari ¢s kutatotarsai is ezért fejlesztettek egy uj, amino-terminalis poli-(amidoamin) 5.
generaciés (PAMAMGS) anyagot, melyet funkcionalizéltak Fe3;04/Si02 mag-héj szerkezetii
GPTMS maégneses nanoanyaggd. Az eldallitott nanokompozitot kiillonbozé anyagok
antibakteridlis tulajdonsdgainak meghatarozasara hasznaltak fel. A nanokompozitot FTIR, N»
adszorpcio/deszorpcid, Zéta potencial, FE-SEM, TEM, EDX, DLS, XRD, TGA ¢és VSM
technologidkkal jellemezték. Megvizsgaltak ezen kiviil a kiilonb6z6é paraméterek hatasait, az
oldat pH-jat, a reakci6id6t, primer baktériumok szamat €s a nanokompozit dézisat is. A
nanokompozit hatékonyan megakadalyozta az E. coli és a S. aureus (Staphylococcus aureus)
baktériumtorzs novekedését. A szintetizalt nanokompozit antibakteridlis anyagként vizes
oldatban 100% -os eliminécios hatékonysagot mutatott mindkét kivalasztott baktérium szadmara
optimalis koriilmények kozott (pH = 7, nanokompozit adagolas = 16 pg / ml, futasi id6 = 60
perc, és a kezdeti baktériumok szama = 103 CFU / ml). A sejtek ¢életképessége (16 ng / ml
koncentracioban) 48, illetve 72 orés kezelés utan 27,4, illetve 28,7%-kal csokkent. A tanulmany
kimutatta, hogy a Fe304/Si02-GPTMS-PAMAM-GS5 nanokompozit képes olyan mértékben
csokkenteni az ivovizben az E. coli és S. aureus szamot, amely megfelel a WHO irdnyelveinek

megfeleld ivoviz eldirasoknak [40].
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2. Célkitiizés

Munkdm soran a Miskolci Egyetem Kémiai Intézetének nanoszerkezetli anyagokkal
foglalkoz6 kutatocsoportjaba kapcsolodtam be. A kutatdcsoport f6 célja: nanoszerkezetii
anyagok szintézise, tulajdonsagaiknak jellemzése, illetve ezek ipari teriileten torténd

felhasznalasanak kutatasaval foglalkozik.

Szakdolgozatom  készitése soran olyan magneses tulajdonsaggal rendelkezd
nanoszerkezetek eldallitasat tliztem ki célul, amelyek hatékonyan alkalmazhatok biologiai
vizsgalatok teriiletén. A DNS tisztitdsi miiveletek soran jelenleg is alkalmaznak magneses
elvalasztasi modszereket annak érdekében, hogy az elroncsolt sejtet szuszpenzidibol kinyerjék
a DNS-t. Az eljaras lényege az, hogy a magneses részecskék feliiletén a DNS reverzibilisen
kotddik és ez oldoszercserével megsziintethetd. Méagneses teret hasznaljuk ki annak érdekében,
hogy a magneses részecskék altal megkotott DNS melldl a mosdfolyadékot eltavolitsuk.
Kereskedelmi forgalomban kaphat6 hasonlo elven miik6dé termékek legnagyobb problémaja a
bonyolultsdgukon kiviil a magas ara. Az altalam eldallitani kivant vas-oxid alapi magneses
részecskék nem tartalmaznak egyéb stabilizalo rétegeket, sem polimereket, sem SiO»-t, mint a
piacon elérhetd anyagok. Az eldallitott magneses nanorészecskéket tesztelni fogom E. coli

baktériumokbol nyert DNS tisztitasdban.
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3. Kisérleti rész

3.1.Felhasznalt anyagok

2. tablazat: Az eléallitas soran felhasznalt anyagok

Anyagnév Képlet Forgalmazo
Vas (Il)-acetat Fe(CO2CH3)2 Aldrich Chemistry
Vas (I11)-citrat FeCsHs07*xH,0 PanReac AppliChem
Polietilenglikol 400
HO(C2H40):H Merck
(PEG 400)
Polietilenglikol 1000
(PEG 1000) HOCH2(CH20CH»),CH,OH Fluka
Tetraetil-ortoszilikat .
(TEOS) S1CsH2004 Alfa Aesar
Polivinilpirolidon K30 .
(PVPK30) (CsHoNO)n Acros Organics
Polivinil-alkohol (PVA) (C2H40)n VWR Chemicals BDH®
Karboximetil celluloz
(CMC) CsHi1603 Alfa Aesar
Bentonit Al2H2Nay013S14 PubChem
Agaréz gél - VWR Chemicals BDH®

3.2.Vizsgalati médszerek

3.2.1. Hielsher homogenizator

A magnetit nanorészecskék szintézise egy nagyhatékonysagu ultrahangos homogenizatorral,
Hielsher UIP1000hdT késziilékkel tortént. Ez a berendezés arra szolgal, hogy a felhasznalt
anyagokat homogenizaljuk, azaz egy diszperz rendszert kapjunk végeredményként az elegyités
utan. A homogenizator 2 percen keresztiil, 50 % amplitadon, 340 W teljesitmény mellett és 19,4
kHz frekvencian iizemelt. Hatékony diszpergalasi teljesitményén kiviil egy nagyon érdekes
jelenség jatszodik le a diszperzios kozegen beliil. Ultrahanggal torténd besugarzas hataséara a
folyadék egyes térfogataiban nyomds csokkenés kovetkezik be, ami az oldoszer
géznyomasanak csokkenését idézi eld és ennek megfeleléen néhdny mikrométer atmérdji

gbzbuborékok képzddnek. Ezek a buborékok pulzald novekedést végeznek egészen addig, amig
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a folyadék térfogat nagyobb nyomasu tartoméanyaba jutnak, ahol a nyomasndvekedés hatasara
Osszeroppannak. Az dsszeroppanas kicsiny térfogatat nevezziik forré pontnak ,,hotspot”, ahol
lokalisan hatalmas energia felszabadulas 1ép fel. Az ismertetett folyamatot nevezziik akusztikus
kavitacionak. Ennek a jelenségnek kdszonhetd az energiatobblet fedezni tudja egyes kémiai
reakciok lejatszodasanak energia sziikségletét. Kiillonbozd vas-tartalmt sok poliollal reagalva
hidroxidokat képeznek. A hidroxidokat tartalmaz6 polietilén-glikol kdzegili diszperziot elégetve

jutunk a magneses nanorészecskékhez.
3.2.2. Transzmisszios elektronmikroszkop (TEM)

Az eldallitott nanorészecskéket transzmisszids elektronmikroszkop (TEM) segitségével is
megvizsgaltuk. A nanotechnologia szamara ez egy nélkiilozhetetlen miiszer, amivel
megvizsgalhatjuk a biologiai mintdk szovetét, kristadlyos anyagok szerkezetét, és akar ezek
kémiai Osszetételét is meghatarozhatjuk. Egyik fontos eldnye a nagy felbontas, mellyel akar az

anyagok atomi szerkezetét is megvizsgélhatjuk [41].

A TEM képalkotasi elve hagyomanyos lizemmoddban a fénymikroszkopéval megegyezik: a
vizsgalni kivant mintat atvilagitva arrdl valos képet kapunk. A két mikroszkop kozott ényeges
kiilonbség, hogy a TEM-vizsgalatokhoz a lathat6é fény helyett elektronsugarat hasznalunk a
képalkotashoz. A masik kiilonbség az, hogy a transzmisszids mikroszkoépoknal az elektronok
terjedéséhez vakuumra van sziikség a miiszerben [41]. Az atvilagitds lehet folytonos
(parhuzamos elektronsugarral) vagy pasztazé (konvergens elektronsugarakkal). A mintakat érd
elektronok egy része iranyvaltoztatas nélkiil atmegy, masik része pedig szorddik az anyagon. A
képalkotasban azokat az elektronokat hasznaljak fel, amelyek rugalmasan szortak. A kapott
képen a nagyobb rendszamu elemek sotét &rnyékot idéznek eld, mig a kisebb rendszamu elemek
az elektronokat kevésbé szorjak, igy nem adnak erds arnyékot. Képi lizemmodban a legjobb
mindségi TEM Iényegében atomi felbontdsu, ezt nevezziik HRTEM-nek (high-resolution

transmission electron microscopy).

Az elkészitett mintdk morfologiai vizsgalata FEI Technai G tipust 200 kV-os
nagyfelbontasu elektronmikroszkoppal tortént. A mintaeldkészités sordn a nanorészecskék
vizes szuszpenzidjat cseppentettiik a rész grid (réz rostély) feliiletére, majd raszaritottuk. A réz
grid jellemz6i: Ted Pella gyartmany 300 Mesh finomsagu, szénréteggel ellatott réz mintatarto

rostély.
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3.2.3. Fourier-transzformacios infravorés spektroszkopia (FTIR)

A Fourier-transzformaciods infravords spektroszkép (FTIR) a molekuldkban eléforduld
funkcios csoportok kotéseit infravords fénnyel gerjeszti, €s az ennek hatasara torténd rezgések
mértékének valtozasait vizsgald berendezés. A kotések alaprezgései nehezen mérhetdk, de ha
gerjesztjlik, akkor mar mérhetd tartomanyban lesznek. Minden funkcids csoport rezgése adott
hulldmszam-tartomanyba esd fénnyel gerjeszthetd, igy ez a miiszer felhasznéalhato kotéstipusok,
illetve atomcsoportok azonositdsara. A szamunkra legfontosabb rezgés az, amellyel az atomok
kozti kotés megnyulast és 0sszehuzodast jellemezziik. Ez nem mas, mint a vegyértékrezgés.
Kiértékelésnél az abszorbanciat abrazoljuk a hullimszdm fliggvényében. A hullamszam
tengelyen leolvasott értékekbdl, illetve a sdvok helyzetébdl allapitjuk meg, hogy milyen tipusu
kotések rezegnek [42].

Az FTIR spektrumok alapjan a mintdban szerepld komponensek rezgési savjait tudjuk
meghatdrozni. A mérésekhez Bruker Vertex 70 spektrométert hasznaltunk. A spektrumokat
ATR (gyengitett teljes reflexios) feltét alkalmazasaval, 600-4000 cm™ hullimszam

tartomanyban vettiik fel, 16 s pasztazasi sebességgel és 4 cm™! felbontas mellett.
3.2.4. Rontgendiffrakcio (XRD)

A rontgendiffrakcios szerkezetvizsgalat (XRD) az egyik legfontosabb roncsolds mentes
modszer porok, szilard, tombi mintak szerkezetének meghatarozasdhoz [43]. Az XRD vizsgalat
alapja a rontgensugarak rugalmas szorddasa, mely segitségével azonositani tudjuk a mintat
alkoté anyagok kristalyszerkezetére vonatkozd részleteket. Mivel a hullamhosszuk
Osszemérhetd a racssikok kozotti tavolsaggal, igy a rontgensugarak a kristalyokon athaladva

diffrakciot szenvednek, €s igy minden kristalyos szerkezetrdl egyedi diffrakcids kép jon 1étre.

Az eléallitott mintakbol az XRD alkalmazésaval a visszamaradé fémek, fémoxidok jelenlétét
mutathatjuk ki, valamint a kristalyszerkezetiiket is megismerhetjiik, illetve az elemdsszetételt
is meg tudjuk hatdrozni. A vizsgalathoz Rigaku Miniflex miszert alkalmaztunk, réz anodos

rontgencsovel.
3.2.5. Dinamikus fényszords (DLS)

A részecskék feliiletén toltések alakulhatnak ki, amit az elektromos kettOsréteg diffuz
részében a vizes kozeg ionos komponensei kompenzalnak. Ha elektrosztatikus térbe helyezziik
a toltéssel rendelkezd részecskéket, akkor azok a toltésiikkel ellentétes polus felé fognak

vandorolni (elektroforézis). Ekkor az elektromos kettdsréteg két része egymashoz viszonyitva
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elmozdul, a hatérfeliilet elhasad. A hasadasi sik és a folyadék belseje kozott kialakuld potencial
kiilonbséget elektrokinetikai potencidlnak vagy zéta-potencidlnak nevezziik. A részecskék
elektromos kettdsrétegének szerkezetét befolyasolja az ionadszorpcio, igy a vizes kdzeg ionos
Osszetétele, az ionok mindsége, toltésszdma és mennyisége meghatarozo. Ezek valtozasaval
megvaltozik a lokalis elektrosztatikai tér szerkezete, a potencial tdvolsagfiiggése, ami pedig a
zéta-potencial abszolut értékének, specifikus ionadszorpcid esetén még az eldjelének
megvaltozasat is eredményezheti [44]. A zéta-potencidl fel van osztva tartomanyok szerint,
melyet a 3. tablazatban szemléltetek. A zéta-potencial mértékébdl josolhatdo a kolloid

rendszerek kolloid kémiai stabilitasa.

3. tablazat: Zéta-potencial és stabilitas 6sszevetése [45-46]

Zeta potencial Stabilitasi viselkedés

(mV)
Gyors koagulécio (tomor iiledék) vagy flokkulacio (laza
0-+5
halmaz)

+710-=+30 Incipiens (kezd6d6) instabilitas
+30-+40 Meérsékelt stabilitas
+40-+60 J6 stabilitas

> 61 Kivalo stabilitas

A zéta-potencial mérést Malvern, Zetasizer Nano-ZS késziilékkel, desztillalt vizes kozegben
DTS 1070 kiivettat hasznalva végezték el. A részecskék elektroforetikus mobilitdsanak
meghatarozasahoz hélium-neon lézer segitségével detektaljuk a nanorészecskék vandorlasat a

megfeleld polus iranyaba.
3.2.6. CHNS elemanalizator

A CHNS elemanalizatort anyagrendszerek szén-, hidrogén-, oxigén- és kéntartalmanak
meghatarozasa hasznaljak fel. Vario MACRO tipust CHNS elemanalizatort hasznaltam a
nanorészecskék szén tartalmanak meghatarozasara. A mérés soran mindkét minta elégetése
99,995 % tisztasaglh oxigénatmoszféraban tortént (az égetdcsd homérséklete 1150 °C volt),
illetve az inert atmoszférat 99,995 % tisztasagi héliummal biztositottam (600 ml/perc). Az

analizist CHNS ilizemmodban végeztem el. A kiértékelés Vario EL szoftverrel tortént [47].
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3.3.A magneses nanorészecskék eldallitasa

3.3.1. Vas-oxid nanorészecskék eloallitasa vas (I1)-acetatbol

A szintézis soran 2 g vas (II)-acetatot (Fe(CO2CH3)2) (A1 minta) hasznaltam fel, amit egy
nagy hatékonysagi ultrahangos homogenizatorral diszpergéaltattam 20 g, 400 g/mol
molekulatomegii polietilén-glikolban (PEG). A homogenizalas Hielsher UIP1000hdT
késziilekkel tortént, 19,4 kHz frekvencian, 2 percen keresztiil. Miutan végeztem a szonokémiai
kezeléssel, ami meginditotta a vas-hidroxid részecskék képzodését, a polietilén-glikolt Bunsen
¢gd segitségével leégettem, ezzel Ilétrehozva a magneses tulajdonsagu vas-oxid

nanorészecskéket (6.dabra).

Vas-oxid nanorészecskék

PEG400  Fe(CO,CH,),

\&\ , Szonokémiai
3% kezelés

6. dabra: A1 minta, vas-oxid nanorészecskek eléallitasa vas (11)-acetatbol

3.3.2. Vas-oxid nanorészecskék eléallitasa vas (I11)-citratbol

Az eldallitas soran 3,47 g vas (IlI)-citratot (FeCsHsO7*xH,0) (D1 minta) hasznaltam fel, és
mint az el6zd esetben 20 g, 400 g/mol molekulatomegli polietilén-glikolt (PEG 400) adtam
hozza, majd ultrahangos kezelés kovetkezett. A homogenizalas szintén Hielsher UIP1000hdT
késziilekkel tortént 2 percen keresztiil, 19,4 kHz frekvencian. Miutan véget ért a szonokémiai
kezelés szintén égetést végeztem, melynek eredményeképpen Ilétrejottek a magneses

nanorészecskék (7. dbra).

PEG400  FeC4Hs0,*xH,0

~ ff{
N Szonokémiai = c ‘
\\ . ' el ‘ Egetés | 4
> — | I\ ——

\

7. abra: A DI minta, vas-oxid nanorészecskék eloallitas vas (I11)-citratbol
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3.3.3. A D1/8Si0O; nanokompozit eléallitasa

A kompozit eldallitasa gy tortént, hogy vas (IlI)-citrat és polietilén-glikol (PEG)
diszperziojahoz 1 ml tetraetil-ortoszilikat (TEOS) és 5 ml abszolut etanol (absz. etanol) elegyét
adagoltam ultrahangos homogenizalas kozben. Ezt kdvetden a PEG alapu diszperziot hevitve
elégettem a poliolt, mellyel Ilétrehoztuk a szilicium-dioxiddal burkolt magneses

nanorészecskéket. A folyamatot a 8. dbrdn szemléltettem:

Vas-oxid nanorészecskék

q\
’\‘
VA
PEG 400 FeCgH;0,*xH,0 TEOS/Etanol L
\/\ A
Szonokémiai D(), .
| £ kezelés g Egetes 4

8. abra: A D1/SiO: nanokompozit eléallitasi folyamata
Ezt kovetden mintasorozatot készitettem, hogy megvizsgaljam a D1/SiO: stabilitasat vizes
kozegben. A fent emlitett eldallitasi modszer szerint készitettem el a mintékat, csak a TEOS

mennyiségét minden egyes mintanal méas mennyiségben hasznaltam fel. A mintasorozatot a 4.

tablazat szerint allitottam elo:

4. tablazat: D1/Si0: mintasorozat eldallitasa

D1-SiO2 Mvas (I10)-citrat [] mpEG400[g] Vr1eos [ml] = Vabszetanol [ml]
1. 3,47 20 0,5 5
2. 3,47 20 1 5
3. 3,47 20 1,5 5
4. 3,47 20 2 5
5. 3,47 20 3 5
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34.A D1 minta stabilizalasdhoz hasznalt polimerek ¢és agyagédsvany
eléallitasa
3.4.1. Natrium-bentonit alkalmazasa D1 minta diszpergadlasahoz

A D1 mintat agyagasvanyban probaltam meg stabilizadlni. A mintasorozatot az 5.

tablazatban megadott értékekkel végeztem el:

5. tablazat: A natrium-bentonit mintasorozat eloallitasa

D1-bentonit = mvas (n-citrat [g] ~ Mbentonit [g] mpEG400[g]
1. 3,47 0,5 20
2. 3,47 0,75 20
3. 3,47 1 20
4. 3,47 1,5 20

A kimért mintékat ezt kovetden ultrahangos homogenizatorral homogenizaltam 2 percen at,
19,4 kHz frekvencian. A diszperziobdl égetéssel tavolitottam el a polietilén-glikolt (9. dbra).
Miutan az anyagokat eldallitottam mindegyik mintdbdl egy-egy f6zépoharba 0,2 g mértem 10
ml desztillalt vizhez, majd ezeket szintén homogenizaltam. Ezt kovetéen a mintakat
iivegedényekbe tettem, és megfeleld idokozonkét fényképet készitettem a diszperzid allandosag

kovetése érdekében.

Vas-oxid nanorészecskék

Bentonit

PEG 400 FeC4H;0,*xH,0

Szonokémiai
kezelés

9. d@bra: Natrium-bentonit alapu nanorészecskék

3.4.2. Polimerek alkalmazasa DI minta diszpergalasara

Az eléallitas sordn szamos polimert felhasznaltam, hogy stabilizalni tudjam a magneses

nanorészecskéket. Négy polimert teszteltiink:
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e PVP K30 (Polivinilpirolidon)

e PVA 115000 (Polivinil-alkohol)

o CMC (Karboximetil-celluloz)

e PEG 1000 (Polietilén-glikol 1000)

Az eléallitast a kovetkezd receptura alapjan végeztem el. A polimerekbdl 100 ml, 10 g/l

~~~~~~~~

mintasorozatot készitettem az alabbiak (6. tdblazat) alapjan:

6. tablazat: Mintasorozathoz felhasznalt mennyiségek

Cm [mg/l] Vitorzs [ml] Vviz [ml]
500 0,5 9,5
1000 1 9
1500 1,5 8,5
2000 2 8
2500 2,5 7,5
3000 3 7
5000 5 5
7000 7 3
10000 10 -

A torzsoldatokbol automata pipettaval mértem ki a megfeleld mennyiségeket az
ivegedényekbe. Ezt kdvetden minden egyes livegedénybe 0,2 g D1 mintat mértem be, majd
homogenizaltam a mintékat és idokdzonkét fényképeket készitettem 0; 5; 10 és 15 perc utan,

ezzel dokumentalva a stabilitas valtozasat.

3.5.DNS megkdtési teszt

Az altalam el6allitott magneses nanorészecskék (MNP) esetében meg kellett vizsgalni azt,
hogy képesek-e a DNS molekulak megkdtésére. A teszt elsd 1épése (10. abra, 1 lépés), hogy a
tisztitott plazmid tipusi DNS-t és a tesztelni kivant MNP-t meghatdrozott aranyban
Osszekevertem. Amennyiben a DNS és az MNP-k kozott megfeleld kolesonhatasok kialakulnak
(10. dabra, 2 lépés) (azaz tudnak kotddni), akkor egy erds magnes segitségével a részecskéket a
megkotott DNS-sel a mintatartd csé aljara Ossze tudom gytjteni (10. dabra, 3. lépés). Az

Osszegyljtott részecskék mellett a feliiluszo frakciobol mintat lehet venni késébbi
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tesztelésekhez. Itt lehetdség nyilik a nem kotd DNS és a szennyezd anyagok eltdvolitasara,
illetve a minta mosasara. Ezt koveti a DNS molekulak MNP-r6l val6 levalasztasa (10. abra, 4
lépés). Végiil az MNP-k feliiletérdl elualt DNS-t egy kiilon mintatartoba tettem (10. dabra, 5
lépés).

1. 2. 3. 4. 5.
F1 frakcio E1l frakcio
Maégneses
elvalasztas Deszt. Viz
€s mosas hozzaadasa
C — — —

Tisztitott DNS Szennyezddések DNS elualasa  Tiszta
plazmid adszorpci6 eltavolitasa a MNP-r6l DNS
DNS

10. abra: A DNS megkotési teszt vazlata

El0szor az A1 mintat teszteltem, 0,2 g hasznaltam fel. Azt, hogy az A1 minta reverzibilisen
tud-e kotddni, gélelektroforézissel teszteltem. Az elektroforézishez 1 % agardz gélt hasznaltam
fel. Ezeket a kisérleteket a D1 mintara is kiprobaltam. Két kiilonbdzd aranyban probaltam ki
a mintdinkat: egyszer 0,2 g, majd 0,02 g mintat hasznaltam fel. El6szor a DNS kotddési

képességet vizsgaltam, melynek 1épései megegyeznek az A1 mintaéval.
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4. Kisérleti eredmények és értékelésiik

4.1.A vas (II)-acetat (A1 minta) alapt nanorészecskék jellemzése

4.1.1. Részecskeméret és morfologiai jellemzése transzmisszios elektronmikroszkoppal

(TEM)

Az Aaltalam eldallitott A1 mintat transzmisszios elektronmikroszkopia segitségével

jellemeztem.

Munkéam soréan elvégeztem az A1 minta méret analizisét pixelaranyok alapjan a felvételen
talalhato méretskala (scalebar) felhasznaldsaval, ami a 11/4. dabran lathatd. A TEM vizsgélatok
soran jol lathatok a szemcsés megjelenésii részecskék (11/A4. dbra). A méret analizis (Vario
Micro CHNS analizatorral) sordn ImageJ nevii programot alkalmaztam, mely segitségével tobb
képrdl 100 db nanorészecske atmérdjét mértem meg a TEM felvételeken. Az atmérd értékeibol
méreteloszlas diagramot szerkesztettem Origin Lab program felhasznélasaval (11/B. dbra). Az
eloszlas fiiggvénybdl kidertiil, hogy a részecskék jelentds hanyada 8 és 20 nm kozotti &tmérdvel

rendelkezik:

e az atlagos részecskeatmérd: 14,4 nm,
o alegkisebb részecskeatmérd: 7,68 nm,

e alegnagyobb részecskeméret: 23,5 nm.
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11. abra: Az Al minta: A) TEM felvétel; B) Méreteloszlas diagram
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4.1.2. A reészecskek feliiletéen talalhato funkcios csoportok azonositisa Fourier-

transzformdcios infravoros spektroszkopiaval (FTIR)

Az A1 mintat infravoros spektroszkopiaval (FTIR) is jellemeztem, igy informéciot kaptam

az eldallitott mintakban 1€év6 kotésekrdl, funkcids csoportokrol.

Az 12. abran lathato, hogy a mintaban Fe-O vegyértékrezgés nagy intenzitas elnyelési
savot mutat 539 1/cm hulldmszam értéknél. A hidroxid-csoportok vegyértékrezgése 3441 1/cm
hullamszdmnal mutat abszorpcidos maximumot. A spektrumon taldlhatd szén-oxigén (C-O)
kozotti vegyértékrezgés 962 1/cm hulldmszam értéknél mutat elnyelést, a C=C kotések 1635
l/em hullimszadm értéknél mutat elnyelési sdvot. Az emlitett szén tartalmi rezgések
megjelenése azzal magyarazhatd, hogy a diszperzios kozegként alkalmazott poliol nem égett el
teljes egészében, annak bomlasabol kis mennyiségli szén maradt vissza a mintaban. Ezzel a
vizsgalati modszerrel alatdmasztottam azt, hogy az elkészitett minta oxigén tartalmt funkcios
csoportokat tartalmaz, amelyek hozzdjarulnak a nanorészecskék vizes kozegben torténd

diszpergalhatosagahoz.

vFe-O

Abszorbancia (a.u.)

vC-O
Cc=C
> vOH

1000 2000 3000 4000

Hullamszam (cm_l)

12. abra: Az Al minta FTIR spektruma

4.1.3. Az Al minta fazisosszetételének meghatarozasa rontgendiffrakcios méréssel

(XRD)

Az eldallitott magneses nanorészecskéket rontgendiffrakcios mérésekkel is jellemeztem. Az
eredményekbdl kidertlt (13. abra), hogy a mintaban harom kiilonb6z6 vas-oxid féazis talalhato
meg: a magnetit (Fe304), a hematit (a-Fe2O3) és a maghemit (y-Fe,O3) fazisok.
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A mintdban a legnagyobb mennyiségben megtalalhato fazis a maghemité, ami 61,8 tomeg
%, a méasodik legmagasabb fazis a magnetit, a maga 19,9 tomeg %, a harmadik pedig a hematit,

ami 18,3 tomeg % volt.

== Maghemit 61,8 %

i mmm Magnetit 19,9 %
= B Hematit 18,3 %
5
21
‘R
5
=l

20 30 40 50 60 70

2 Theta szog (°)

13. abra: Az Al minta réntgen diffraktogramja

4.1.4. Az Al minta részecskéinek elektrokinetikai potencial mérése

Az Al minta zéta-potencidljat DLS késziilék segitségével mértem. Harom parhuzamos
mérést végeztem. Az eredmények alapjan (/4. dbra), a minta atlagos potencialja -20,3 mV volt,
tehat az OH csoportok jelenléte a magneses nanorészecskék feliiletén negativ zéta-potencialt
eredményezett a hidroxil-csoportok deprotonaldédasa miatt. A zéta-potencial csokkentésével

novelhetd a nanorészecskékbdl készitett vizes diszperziok stabilitasa.

€:-20,3 mV

Intentitas (cps)

-40 -30 -20 -10 0
Zeta potential (mV)

14. abra: Az Al minta zeta-potencidl eloszlas diagramja
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4.2.A vas (IIT)-citrat (D1 minta) alapi nanorészecskék jellemzése

4.2.1. Részecskeméret és morfologiai jellemzése transzmisszios elektronmikroszkoppal

(TEM)

A fent bemutatott eredményekbdl kideriilt, hogy az A1 mintaban legmagasabb aranyban
megtalalhat6 fazis a maghemit, ami 61,8 tomeg % volt, mellette talalhato 19,9 tomeg %-ban a
magnetit és ezek mellett hematit is keletkezett 18,3 tomeg %-ban, ami nem magneses. Annak
érdekében indultam ki egy masik vas-sobol, hogy a méagneses tulajdonsaggal nem rendelkez6
hematit fazis mennyiségét tovabb csokkentsem. A kovetkezd kisérlet sorozatban vas (II)-acetat

helyet vas (III)-citratot (D1 minta) alkalmaztam a korabbi szintézis eljarast hasznalva.

Az altalam eldallitott D1 mintat transzmisszios elektronmikroszképpal jellemeztem.
Szintén pixelardnyok alapjan méretanalizist végeztem el tobb TEM felvételen (15/A4. dbra). Itt
is, mint az A1 mintanal jol lathaté a szemcsés szerkezet. A D1 minta méretanalizisét Imagel
program segitségével hajtottam végre, egy Origin Lab program segitségével pedig
méreteloszlas fliggvényt készitettem az altalam lemért részecskékbdl (15/B. abra). Vas (111)-
citratot alkalmazva a részecskeméret novekedését tapasztaltam. Az eloszlas diagramon lathato,

hogy a részecskék atmérdje féleg a 10 és 25 nm, illetve 35 és 38 nm kozotti tartoméanyba esik:

e alegkisebb méretii részecskeatmérd: 6,8 nm,
e alegnagyobb méretli részecskeatmérd: 59,5 nm,

e az atlagos szemcseméret: 23,9 nm.

B d: 23.9 nm
30 4
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15. abra: A D1 minta: A) TEM felvétel; B) Méreteloszlas diagram
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4.2.2. A reészecskek feliiletéen talalhato funkcios csoportok azonositisa Fourier-

transzformdcios infravoros spektroszkopiaval (FTIR)

Az eldallitott D1 mintan is végeztem infravords spektroszkopidval jellemzést, melyben az
abszorpcios savok azonositasat vizsgaltam meg a mintdban. Az 16. abrdn lathato, hogy szintén
(mint az A1 mintaban) nagy intenzitasu elnyelési savot mutat az Fe-O vegyértékrezgés, csak
ebben azesetben 561 1/cm hulldmszam értéknél. Az —OH csoportok vegyértékrezgése 3436
1/cm hullamszam értéknél mutat elnyelést. Hasonldan a korabbi A1 mintanal tapasztaltakhoz,
ebben az esetben is azonositottam szén tartalmu kotéseket (C=C kotés 1635 1/cm hullamszam
értéknél mutat elnyelési csticsot) a mintaba. Ezek alapjan elvégeztem az emlitett két minta
elemanalizisét (7. tablazat), hogy a pontos szén mennyiséget megtudjam, mert ez befolyassal

lehet a részecskék DNS megkotd képességére.

7. tablazat: CHNS elemanalizator a jellemzett két mintamra:

N% C% H% S% SUM
Al 0,082 5,100 0,109 0,111 5,402

Fe-citrat 0,054 10,751 0,205 0,767 11,77642

Az elemanalizis soran kidertilt, hogy az A1 mintaban 5,1 tomeg % volt a széntartalom, amig

a D1 mintaban ez az ardny az A1 mintanak a kétszerese volt, ami 10,75 tomeg % volt.

Megtalalhato két 0j rezgési sav is, amely a C-H kotés szimmetrikus és aszimmetrikus
vegyértékrezgési sav. A szimmetrikus rezgések 2893 1/cm, mig az aszimmetrikus rezgések

2837 1/cm hullamszam értéknél mutattak vegyértékrezgést.

vFe-O

Abszorbancia (a.u.)

1000 13000 3500
Hullamszam (cm_l)
16. abra: A DI minta FTIR spektruma
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4.2.3. A DI minta fazisosszetételének meghatarozasa rontgendiffrakcios méréssel

(XRD)

A D1 mintat rontgendiffrakcios méréssel is jellemeztem, hogy bizonyitani tudjam a
visszamarado fémek, fémoxidok jelenlétét, é¢s megallapitsam, hogy milyen vas-oxid fazisok

alkotjak a mintat.

Az eredménybdl kideriil, hogy a mintankban két fazis talalhaté meg (17. dbra): a maghemit
(y-Fe203) és hematit (a-FexOs) fazisok. Osszehasonlitva az Al mintaval, itt nem volt
megtalalhato a magnetit fazis. A D1 mintaban a legnagyobb mennyiségben megtalalhato fazis

a maghemité, ami 93,2 tdémeg % volt, a masik fazis, ami a hematit, 6,8 tdmeg % -ban volt jelen.

Maghemite: 93,2 %

R == Hematite: 6,8 %
&
2
2
=
Q
E.
20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70
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17. dabra: A D1 minta réntgen diffraktogramja

4.2.4. A DI minta részecskéinek elektrokinektikai potencial mérése

A D1 mintanak is megmértem a zéta-potencidljat DLS alkalmazasaval. Mint az Al
mintanal, itt is hdrom parhuzamos mérést hajtottam végre. Ebben az esetben is negativ zéta-
potencial eredményt kaptam. A 18. abran lathato az eredmény, mely szerint az atlagos zéta-
potencial értéke -4,1 mV volt, ami joval kisebb elektrokinetikai potencialt mutat, mint az A1l

mintaban (-20,3 mV).
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18. abra: Az D1 minta zéta-potencial eloszlas diagramja

4.2.5. A polimerekkel és agyagasvannyal stabilizalt maghemit diszperziok jellemzése

Munkdm sordn, mint mar emlitettem, a D1 mintidt a magas maghemit tartalma miatt
allitottam eld, és ezeket DNS megkotési miiveletekben szeretném felhasznalni. Kisérleteim
soran viszont kidertiilt, hogy ha a D1 mintat diszpergaltatom desztillalt vizben, akkor egy nem
stabil rendszert kapok eredményként. Ennek kikiiszobolésére megprobaltam kiilonb6zo
polimerekben, illetve agyagisvanyban stabilizalni. Erre azért van sziikség, mert a DNS
megkotési miiveletekhez nagyon fontos, hogy egy stabil, homogén eloszlast rendszert hozzak

1étre, biztositva a reprodukalhatosagot.

Kisérleteim soran eldszor megprobaltam a natrium-bentonit agyagasvanyt. A 19. dbran jol
lathato, hogy a homogenizalast kdvetden az elsé 3 minta (19/4. dbra) szinte azonnal elkezdett
tilepedni, 5 és 15 perc utdn pedig mar mindegyik minta leiilepedett. Ez az anyag nem bizonyult

megfelelonek a részecskék diszpergalasaban vizes kozegben.
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19. abra: Bentonittal stabilizalt diszperzio sorozat: A) 6sszerdzas utan, B) Sperc utan, C) 15 perc utin

A polimerek esetében négy félét probaltam ki. Az els6 anyag, amit alkalmaztam a polivinil-
pirolidon (PVPK30) volt. A fentiekben emlitettem, hogy a stabilitds bizonyitasa érdekében 0;
5; 10 és 15 percenként fényképet készitettiink a homogenizalt keverékbdl. A kiértékelés soran
megfigyelhetd a mellékelt abran (20. @bra), hogy a homogenizalast kovetden rogton iilepedni
kezdett a minta (20/A. dbra), és 15 perccel késobb szinte teljes mértékben leiilepedtek a
nanorészecskék az livegedény aljara (20/C. dbra). Ez az anyag nem mindsiilt megfelelének a

stabilitds szempontjabol.
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20. abra: PVPK30 polimerrel stabilizalt diszperzio sorozat: A) ésszerdazas utan, B) Sperc utan, C) 15 perc

utan
Ezt kdvetden még 3 polimert kiprobaltam. A 21. abrdn a polivinil alkohol 115000 (PVA
115000) lathato, mely a kisérletek, illetve megfigyelések alapjan ez bizonyult a legkevésbé
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stabilnak. Ebben az anyagban {iilepedett le leggyorsabban a D1 minta mar az elsd pillanattol

kezdve.

21. abra: PVA polimerrel stabilizalt diszperzio sorozat: A) dsszerdzds utan, B) Sperc utan, C) 15 perc utan

A 22. dbran lathato két anyag, ami a 1000 g/mol molekulatomegii polietilén-glikol (PEG
1000) ¢és carboximetil-celluloz (CMC) volt, bar az elsé par percben igéretesnek tiintek, de ebben

a két esetben is szemmel lathatoan tilepedett a D1 minta az id6 mulasaval.
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22. dbra: PEG 1000 ES CMC polimerekkel stabilizdlt diszperzié sorozat: A) 6sszerdzds utdan, B) Sperc utdn,
C) 15 perc utan

A kisérletekbol megallapithato, hogy a polimerekkel nem tudtam stabilizalni a D1 mintat.
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4.3.A D1/SiOz nanokompozit jellemzése

4.3.1. A DI/SiO; nanokompozit  morfologia  jellemzése  transzmisszios

elektronmikroszkoppal (TEM)

Mivel az el6z6 esetekben nem sikeriilt stabilizalni az agyagésvannyal és polimerekkel a D1
mintat, igy egy SiO2 burkot alakitottam ki a vas (III)-citrat feliiletén. Az altalam eldallitott

D1/Si02 nanokompozitot transzmisszios elektronmikroszkdpia segitségével jellemeztem.

A D1/SiO2 nanokompozit a 23. dbrdn 1athatd, hogy a TEM vizsgélatok soran kidertil, hogy
szemcsés megjelenésii részecskék figyelhetok meg, mint az A1 és D1 mintaknal. A felvételen
jol kivehetd két fazis, az egyik a vas-oxid fazis, mely sotét szind, illetve a vas-oxid feliiletén
kialakitott vildgos burok, ami nem mas mint, a SiO2. Ezzel bebizonyitottuk, hogy a D1 minta

felilletén kialakult a SiO2.

23. abra: A D1/Si0O: nanokompozit TEM képei
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4.3.2. A D1/8i0: nanokomporzit fazisosszetételének meghatdrozasa rontgendiffrakcios

(XRD) méréssel

A D1/SiO2 nanokompozitot rontgendiffrakcidos méréssel is jellemeztem. Ebben az esetben
az XRD-adatok kiértékelése a DiffracPlus EVA alkalmazasaval tortént, ICDD PDF4 (2016)
adatbazis alapjan. A 24. dabrdan XRD felvételen a maghemit fazis rontgen diffraktogramja
lathat6. A maghemitre jellemzd a (220), (311), (400), (422), (511) és (440) Miller-indexii
kristalysikok. Hat jellemz0 diffrakcios cstcs taldlhatd 2 Theta szog (°) értékeknél: 30,49 ©,
35,99 ©, 43,88 °, 54,23 °, 57,54 °, 62,95 °.
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24. abra: A D1/SiO: nanokompozit réntgen diffraktogramja

4.3.3. A D1/8Si0: nanokompozit vizes kozegii diszperziojanak mintasorozata

Az elééllitott nanokompozitaimbdl mintasorozatot készitettem. A sima D1 mintat
hasonlitottam 0ssze a D1/SiO2 nanokompozittal. Itt kiilonb6z6 idOkoézonként fotdkat
készitettem a mintaimrol. Ebben az esetben nem csak 0; 5; 10 és 15 percenkét készitettem képet,
hanem 1 o6ra és 2 6ra utdn is. Itt azért készitettem tobb idOpillanatban is, mert tudni akartam,
hogy mi torténik ennyi id6 utan a homogenizalt mintdkkal. A 25. dbran lathato képekbol
megallapithat6, hogy ez a nanokompozit sem diszpergalhat6 vizes kozegben, mint ahogy a D1
minta sem. Tehat megfigyelhetd, hogy ezzel a mintaval sem tudtam stabil vizes kdzegii kolloid
oldatot létrehozni, igy tovabbi kisérleteket szeretnék majd elvégezni a stabilizalassal
kapcsolatban.
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25. abra: A D1/Si0O:z nanokompozit stabilitas mérése: A) homogenizalas utan, B) 5 perc utan, C) 15 perc

utan, D) 1 ora utdan, E) 2 ora utdn
4.4.DNS megkotési teszt eredményei

Az Al minta esetében a gélelektroforézis vizsgalatoknal a mintdk sorrendje a kovetkezd

volt (25. abra):

_ 1. Ez itt a pozitiv kontrol (+): itt az E.coli-bol
DNS-MNP

FELULUSZO
MW 2. Negativ kontrol (-): Ebben az esetben az Al

tisztitott palzmid DNS lathato.
Jarker mintihoz nem adtam DNS-t.

3. A 10. abra, 3 lépésbol szarmaz6 minta (F1), ami
DNS-MNP kotédést kovetden a feliiliszod frakciobol
vett mintat jelenti.

4. MW marker (molekulasuly marker): 1 kb DNS
molekulastly marker

5. Az MNP-rdl visszanyert (elualt) DNS minta (EF=

elucios frakcio)

Az eredmények azt mutattdk, hogy az A1 minta jol

latszodik az elekroforézisos képen (26. dbra) a tesztelt

26. dbra: Az Al minta MNP-hez a DNS reverzibilisen tudott kotédni, mivel

gélelektroforézis vizsgalat
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az EF a pozitiv kontrolhoz viszonyitva a DNS jelenlétére utalo piros fluoreszcens sav jol lathato.

A D1 minta esetében az eredményeket a 27. dbra szemléltetem:

g

ElGcids frakcio: minimélisan
visszanyerheté DNS minta

27. abra: A D1 minta DNS reverzibilis kétodésének vizsgalata gélelektroforézissel

Ebben az esetben a pozitiv kontroll (+) az elsdé oszlop, ami szintén E. colibol vett plazmid
DNS volt. Mellette a MW marker talalhatd, mely 1 kb DNS molekulasuly marker, 3-4. oszlopok
az F1 frakciot jelolik. 5-6. oszlop a DNS mintak feliilusz6 frakcioja. A 7-8. oszlop az EF
mutatjak, ami a DNS-MNP rendszerrdl levalasztott DNS frakciobol vett frakcioja.

A D1 minta az EF csak halvany jel lathato, ami arra utal, hogy a D1 minta DNS megkoto
képessége nem miikodott. A hattérbe az allhat, hogy a mintat nem tudtuk vizes kézegben
diszpergalni, valamint nem tudtuk stabilizalni kiilonb6zd stabilizatorokkal sem. Ott, ahol nem

volt DNS, ott nem is tapasztaltam ilyen piros, fluorescens jelet.

Levonva kovetkeztetéseimet megallapithatd, hogy az altalam eldallitott A1 minta és D1

minta DNS megkdtd képességiik szerint Osszehasonlitva az A1 minta jobbnak bizonyult.
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Osszefoglalis

Eléallitottam kiilonb6z6 vas-prekurzorok felhasznaldsdval maégneses nanorészecskéket,
ezeket jellemeztem XRD, TEM, DLS és FTIR moddszerrel. A részecskék szintézise soran 2
olyan modern eljarast kombinaltam, amelyet alkalmaznak nanoszerkezetli anyagok eldallitdsa
soran. A magneses vas-oxidok szintézisét szonokémiai és égetéses (combustion) modszerek

kombinaléssal oldottam meg.

A részecskék XRD fazisazonositasa alapjan megallapithaté, hogy vas (II)-acetat
alkalmazasaval maghemit (61,8 tomeg %), magnetit (19,9 tdmeg %) és hematit (18,3 tdmeg %)
Osszetételli magneses termékhez jutottam. Vas (I1I)-citratbdl kiindulva az eldallitott termék mar
csak két féle vas-oxid fazist, maghemitet (93,2 tdmeg %), illetve hematitet (6,8 tdmeg %)

tartalmazott.

Az elektronmikroszkopos vizsgalatok alapjan arra a megallapitasra jutottam, hogy vas (I)-
acetat alkalmazasaval kisebb részecskemérettel (4tlagosan 14,4 nm) rendelkezd szemcsék

allithatok eld, mint amely a vas (III)-citrat felhasznalasaval keletkezik (atlagosan 23,9 nm).

FTIR segitségével azonositottam az oxigén tartalmu funkcios csoportokat a nanorészecskék
feltiletén, melyek hidroxid-csoportok tilnyomo részt. Ezek deprotonallodéasa csokkenti a zéta-
potencialt, és ez altal a  vizes diszperzioik allandésaga  javithato.
Mindkét vas-sobol eldallitott nanorészecskék esetében széntartalomra utaldé rezgéseket
azonositottam, ezért elemanalizist végeztem. A kapott eredmények igazoltdk, hogy mindkét
minta tartalmaz szenet kiilonb6z6 mennyiségeben. A1 minta széntartalma 5,1 tomeg % volt,

D1 mintanal 10,75 tdmeg % szenet hataroztam meg.

Mindkét minta vizes diszperz6jabol zéta-potencialt mértem. A1 mintanal -20,3 mV értéket
mértem, amely joval negativabb volt, mint amit a D1 minta esetében mértiik, ami -4,5 mV volt.
Az Al minta negativabb zéta-potencidljat a feliiletén megtaldlhato OH-csoportok
deprotonallodasa eredményezte és ennek kdvetkeztében arra szamitottam, hogy vizes kdzegben

nagyobb méretben diszpergalhatéak, mint a D1 minta.

Osszehasonlitottam mindkét mintat DNS megkdtési miiveletekben. A1 mintanal mértem
elfogadhaté hatékonysagot DNS megkdtésben, mig a D1 minta erre a célra nem volt
alkalmazhat6. Az eltérés oka azzal magyarazhatd, hogy a D1 minta tobb szenet tartalmazott,
mint az A1 minta, ezaltal a vas-oxid feliilete nem volt hozzaférhetdo a DNS szamara. Tovabbi
okok, ami a gyenge kotést eredményezte, hogy a D1 minta nagyobb részecskeméretet
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eredményezett, igy kevesebb diszpergalhato, illetve a zéta-potencialja kevésbé negativ, emiatt

nem képez stabil vizes kdzegli diszperziot, mint az A1 minta esetében.

Tehat levonva kovetkeztetéseimet az A1 mintat ajanlandm a két minta koziil DNS tisztitasi
miveletekre, mivel ez a minta dnmagaban is a kis részecskeméretnek, tovabba negativ zéta-

potencialjanak koszonhetden jol diszpergalhatd volt vizes kdzegben.
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