Zardjelentés- OTKA K68434

Szabalyozott bedsszerkezet intelligens nanogél részecskék
elgdllitasa és jellemzése

A kutatas célja:

Az elmult évtized anyagtudomanyi kutatasainak eghgdinamikusabban fédo terllete a
kornyezeti paraméterek valtozasaira érzékeny ékreze valtozasokra ugrassiemreverzibilis
Ezeknek az anyagoknak a jelés#gét az adja, hogy alkalmazasuk szadmos terilgénalends
eredményeket (pl. harmadlagos olaj kitermelés, dmtagok iranyitott célbajuttatdsa és leadasa,
diagnosztikai eljarasok, bioszenzorok, dnregendvéi®mnatok kifejlesztése). A nanogél részecskék
szerkezetének vizsgélata azt mutatta, hogy bdak#a az éallitott részecskéket homogén liels
szerkezdinek tekintik, a keresztkdtmonomerek gyorsabb beépiilése miatt a részecskéihan
egy eBsen keresztk6tdtt maggal és laza &lhgjjal rendelkeznek. Bar az intelligens nanogél
részecskék tulajdonsagait varhatéan alamretoefolyasolja a részecskék lsekzerkezete ennek
vizsgalatara, illetve a részecskék belszerkezetének szabalyozasat léhettevd eloallitasi
modszerek kidolgozasara korabban nem kerilt sart Flydzatunk beadasakor négy célést
fogalmaztunk meg:

1. Homogén keresztk6tmonomer-eloszlassal rendelkeranogél részecskék allitsa.

2. Egy egyszar (egy lépéses) eljaras kidolgozésa, szabdlyozoty/héa tipusd részecskék
eloéllitaséara.

3. A kémiai és az elektromos szerkezet hatdsanak aletsg a kismolekula / nanogél
kdlcsonhatésra.

4. Kemo-mechanikai rendszerek kidolgozasa és vizsmélat

Elért eredmények:

1. Homogén bels szerkezet nanogél részecskékdllitasa

A keresztkdd monomernek (metilén-bis-akrilamid - BA) a részemslgban tortén
halmozddasabdl kdvetkezik, hogy a keresztkbibnomer gyorsabban épull be a polimerbe, mint az
alap monomerN-izopropil-akrilamid - NIPAm). A homogén szerkeietszecskék 8éallitasanak
feltétele, hogy a monomerek beépulésének relatessege allandd legyen a szintézis soran. Ez
elvileg uagy biztosithatdé ha a reakciéelegyben @idemm tartjuk a monomerek koncentraciéjat.
Ahhoz, hogy ezt biztositani tudjuk pontosan ismé&sii a gélrészecske ndvekedésének kinetikajat.

Ezért kidolgoztunk egy analitika eljarAst az el nemagalt monomerek mennyiségének
meghatédrozasara, ami a monomerek és polimer teknékasiréssel tortéh elvalasztasan és a
monomerek HPLC-vel torténanalizisén alapul. Ennek segitségével vizsgéltuknanomerek
beépllését a nanogél részecskékbe a szintézis. ddedallapitottuk, hogy mivel a polimerizacié
sebessége rendkivil éimérsékletérzékeny a monomerek beépillése csak acidelsgy
héomérsékletének pontos kontrolalasa mellett valosithraeg. Ezért épitettliink egy termosztalt
kdpennyel ellatott reakciéo edényt, ami |eiwét tette, hogy a reakcidelegyrhérsékletét +0.2C
pontosan tartani tudjuk. Ezt koven vizsgéltuk a émeérséklet, a tenzid, és az iniciator
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koncentracidjanak hatdsadt a részecskék keletkezésémajd a monomerek abszolut
koncentracidjanak, illetve a keresztkdhonomer (BA) és az alap monomer (NIPAm) aranyanak
hatasat a monomerek konverziojara.

A meghatarozott kinetikai informaciok birtokébaryexlyan, a momomerek folyamatos adagolasan
alapul6 eljarast dolgoztunk ki, ami lebeé¢ teszi a monomerek alland6é aranyanak biztosithsat
szintézis elegyben. Az igyddlllitott részecskék optikai és duzzadasi tulajdgasgelends eltérést
mutatnak a hagyomanyos eljarassaloabiitott részecskékt, ami a részecskék eltér
beldiszerkezetére utal (Id. 1. abta).

1.4bra: A klasszikus precipitacids polimerizaciovabé@litott inhomogén bets szerkezédt (bal oldal) és a
monomerek adagolasavalséllitott homogén bets szerkezat (jobb oldal) nanogél részecskék sematikus
szerkezete, 0,1%-0s diszperzidjanak optikai meggsle és a nanorészecskék duzzadisémsrbéklet
flggvényében.

A keletked részecskék szerkezetének vizsgélata érdekéberbbiovdnetika vizsgélatokat
végeztink, melyeket dinamikus fényszérodas méréteglészitettiink ki. Ez leliste tette a
keletked részecskék méretének és szerkezetének nyomonékéved konverzio flggvényeében.
Vizsgélataink megésitették, hogy az Altalunk kidolgozott eljaras ¥wald homogén
keresztkédmonomer-eloszlast eredményez a mikrogél részecskekizemben a hagyomanyos
eléallitasi technikaval.

Acciaro R., Gilanyi T., Varga l.
“Preparation of Monodisperse Poly(N-isopropylacrylde) Microgel Particles with Homogenous
Cross-Link Density Distributidn
Langmuir,2011, 27, 7917-7925.

2. Egylépéses szintézis kidolgozasa szabalyozotf/lmép szerkezét nanogél részecskék
eloallitaséara
Mivel szamos potencialis alkalmazas multifunkciamahikrogél részecskék @llitasat koveteli
meg, egyre nodvekvérdekbdés mutatkozik hierarchikus szerkdzeanogél részecskék (pl. mag-
héj szerkezetek) &hllitasara. Az irodalomban leirt eljarasban a héjakitasa a mag &llitastol
fuggetlendl, a mar &éllitott és tisztitott részecskéken torténik. Atalaihk kidolgozott modszer
Iényege, hogy egyetlen szintetikus Iépésben kexiingind a mag, mind a héj kialakitasara, ami
jelentbsen megkdnnyiti és felgyorsitja a mag-héj szerkiezstzecskék ééllitasat.

A toltéssel rendelkéz mikrogél részecskék igéretes hordozdi lehetnérelelientétesen toltott
hatéanyagoknak (gyégyszer molekulak, biopolimerdig, nem kdvetkezne be az elegyeikben
csapadék kégrés széles Osszetétel tartomanyban. Mint azt &s fé@wlimereken végzett
vizsgalataink megmutattak (Id. a beszamol6 3. pondiz a csapadék kémEs megakadalyozhat6 a
komplex kép#dés fenntartdsa mellett, ha a polielektrolit larclsemleges vizoldhaté polimer
lancok kapcsolédnak (pl. PEO). Ezért olyan magszérkezdt mikrogélek eballitasat vizsgaltuk,
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melyek egy toltétt maggal és PEO héjjal rendelkkziimnnek érdekében éz6r megvizsgaltuk,
hogy az akrilsav monomer milyen kinetikdval épulaenikrogél részecskékbe. Megallapitottuk,
hogy a NIPAm monomer és az akrilsav monomer beégpiikk sebessége megegyezik, igy a
toltések eloszlasa homogén a mikrogél részecskiggkiih A PEO-héj kialakitasa érdekében PEO-
MEMA makromonomereket hasznaltunk, melyeket a NIP#wnomerek 90 ill. 95% széazalékos
konverzidjanal adtunk a szintézis elegyhez kulétkkimcentraciékban (0-10% az 6ssz monomer
mennyiségéhez viszonyitva). Azallitott mikrogél részecskékneknek vizsgaltukémBrséklet és
pH érzékenységét, monodiszperzitasat és szerkezatktmint komplex képzését ellentétesen
toltott tenzidekkel (DTAB). Megallapitottuk, hogy EO-MEMA makromonomerek héjat
képeznek a mikrogélek felszinén, mikozben nem pédljdk a keletkéz részecskék
monodiszperzitasat, pH éérhérsékletérzékenyséegét, illetve ha a héjskelennyisé§ PEO lancot
tartalmaz, akkor megakadalyozza a Kéfszsemleges komplexek fazisszeparéciojat is.
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2.4bra: A p(NIPAmM-co-AAc)-héj-10 mol% (PEQ}MEMA (piros) és a p(NIPAm-co-AAc) (kék) nanogél
részecskék hidrodinamikai mérete (bal oldali gafik és elektroforetikus mobilitdsa (kbzépmgafikon) az

tomény, PEO-héjjal rendelk&mnanogél részecskék irrizalasat mutatja, a résgkcsionodiszperzitasanak
egyeértelnti bizonyitékaként.

Kardos, A.
“Sztérikusan stabilizalt intelligens mikrogélek tziisé
XXX. OTDK Kémiai és Vegyipari Szekcid, 2011

Acciaro, R.; Kardos, A.; Varga, .
“Preparation of pNIPAm core — PEO shell microgeltfdes in a single step procedure
Langmuir, kozlése 8késziiletben

A semleges maggal és toltott héjjal rendetkarkrogél részecskék elvileg olyan nanokapszulldk
alapjaul szolgalhatndnak, melyek lkilféjat, példaul egy ellentétes tottépolielektrolittal,
kollapszélva egy kis permeabilitasi membran hozh&té a duzzad mag koril. A gyakorlatban ez
azeért nem val6sithatd meg, mert az irodalombaifté@tttiéj kialakitdsara hasznélt kétlépéses eljaras
masodik l1épése is a precipitacids polimerizaci@pstik, igy a héj nem tartalmazhat ~10% toltott
monomernél tdbbet. Ennek kdvetkeztében a kollap$#lviztartalma is viszonylag nagy, ami a
kiulsé héj nagy permeabilitAsat eredményezi. Ennek algmumak a megoldasara megvizsgaltuk,
hogy a monomerek szabdalyozott adagolasanak segitddgtrehozhaté-e egy nagy tolté@ssedi

héj egy semleges pNIPAmM nanogél-mag korul. Vizegalk (HPLC, pH titralas) azt mutattak,
hogy ha a reakcié masodik fazisaban a monomerekete#gadagolasaval a toltott monomerek (pl.
akrilsav) nagy feleslegét biztositjuk a reakciéggleen, akkor a toltott monomerek joval nagyobb
aranyban is beépulnek a mikrogél részecskébe mintaakétlépéses precipitaciés polimerizacio
segitségével biztosithatd.égktes fényszérodasméréseink arra utalnak, hogitddt tthonomerek
valéban a kUl héjba épllnek be, azonban ennek egyétiddimonyitasara kisszéigheutronszoras
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(SANS) vizsgalatokat terveziink deuterdlt monomerd&lhasznalasaval. Ezeknek az
eredményeknek a publikdlasa a SANS mérések elvégeén varhato.

3. A kémiai és az elektromos szerkezet hatasamdiskula / nanogél kdlcsénhatéasra

A semleges pNIPAmM nanogél részecskék rendelkezgekniimalis mennyiségtoltéssel, ami az
iniciator molekulakbdl szarmazik és ami részecsk@kzinén halmozdédik jelebd hatarfellleti
potencial kialakulasat idézve 6el Ezeknek a toltéseknek a szerepét vizsgaltuk arogék
részecskék cetil-trimetilammoénium bromiddal (CTAB)tén kolcsdnhatasara potenciometrikus,
dinamikus fényszoras és elektrokinetikai potenoiérésekkel a részecske duzzadt (<°Gp és
kollapszalt (> 33C) allapotaban. Megallapitottuk, hogy a tenzid aggtumok formajaban kedik
egy kritikus tenzidkoncentracio (cac) felett. A calatti tenzidkoncentracié tartomanyban sem a
dinamikus fényszoras, sem a tenzidki#tsi izotermak nem mutatnak kolcsonhatast a kisérle
hibahataron belll. Ugyanakkor az elektrokinetikatemcial mérések jelefg valtozasokat mutatnak
a részecskék elektrokinetikai tulajdonsagaiban ekroka, hogy pNIPAM részecskéinek felszinén a
szintézishez hasznalt perszulfat inicidtorbdl szadnnegativ toltések vannak. A kationos tenzid
kotodésének eredményeképpen a ¢ << cac tartomanybatszecskék attdtinek. Duzzadt
allapotban (< 33°C) a latex a teljes tenzidkoncentracié tartomanyiséabil. A kollapszalt
részecskéket tartalmazé latex (> °83 azonban a zérus toltés koriliiilkz koncentracio
tartomanyban koagulal, amitéskzor sikerilt megfigyelniink az irodalomban. A tenadszorpcios
izotermajat az elektrokinetikai méréséklszamoltuk. Az izotermak extrém nagyrhérséklet-
fuggést mutatnak a gélkollapszus korilli tartomanykamit a felszini rétegben a tenzididdsi
helyek siriségének valtozasaval értelmeztiink.

Borsos A., Gilanyi T.

“Interaction of Cetyl-trimethylammonium Bromide wiollen and Collapsed Poly(N-
isopropylacrylamide) Nanogel Particles

Langmuir,2011, 27, 3461-3467.

Korébbi, e6sen keresztkotott semleges pNIPAmM géleken végizstydlataink azt mutattak, hogy a
nanogél / tenzid kolcsdnhatast a részecskéld Iszisrkezete jeletsen befolyasolja, ezért a tenzid
kotodés ket fuggetlen, kooperativiépésben jatszodota Igélrészecskék @&en keresztkotott
magjaban és ks laza héjdban. Ezek az eredmények azt sugaljdky lodenzid kdéhdést
jelentbsen befolydsolja a gélrészecskék lokdlis kereszskdiriiség-eloszlasa. Ezért egyrészt
megvizsgaltuk, hogy a nanogél részecskék atlagaskikdtésdaiségének figgvényében hogyan
valtozik egy tenzid (nartrium dodecil-szulfat - NaPkotési izotermdja, masrészt hogy egy adott
atlagos keresztkotésisiség esetén hogyan befolyasolja a keresétkiiinomer eloszlasa (mag/héj
vs. homogén eloszlas) a tenzid ddisét. Vizsgéalataink azt mutattak, hogy az atldgossztkités-
siriség csokkenésével a kotott tenzid mennyisége fayasan novekszik. Masrészt a homogén
keresztkotés-eloszlasu részecskéken is joval @hbdd kotdik, mint az inhomogén részecskéken
(Id. 3. abra). Ezenkivul az is megallapithatd, hagig az inhomogén (mag/héj szerkézet
nanogélrészecskéken a tenzid ckiftse a korabbi tapasztalatoknak megbelel két lépcsben
jatszodik le, addig a homogén szerkézghnogélen egyetlen kotési 1épdigyelhets meg. Ezek a
tapasztalatok a gélrészecskében a haldlancok &labkitott szabad térfogat eloszlaséaval
értelmezhetk. Ezek a tapasztalatok kulondsen fontosak olyakalmbzasok esetén, ahol
nagymeéret biomakromolekulak immobilizalasa a cél (pl. biaszerok).
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3.4bra: A NaDS kotési izotermai a nanogél részecskélgatikeresztkotédidiségének figgvényében (bal
oldali grafikon, ahol a gorbék mellet adott szamlI®Am és a BA monomerek aranyat jeldli), illetve a
NaDS kotési izotermai azonos atlagos keresztkdidiséggel, de eltérkeresztké monomer eloszlassal

rendelke# nanogél részecskék esetén (jobb oldali grafikon).

Varga, |.; Gilanyi, T.

“Effect of average crosslink density and local dinkslensity distribution on the pNIPAm microgel /
surfactant interactioh

Langmuir, kdzlése 8késziiletben

Szintén vizsgaltuk az elektromosan toltott nanagékecskék (10% akrilsav tartalmd) és az
ellentétesen toltott tenzidek (hexadecil-trimetitradnium bromid - CTAB) kdlcsdnhataséat. Ezeket
a vizsgalatokat a nanogél részecskék természetggrp¥€geztik. Vizsgalataink azt mutattak, hogy
a tenzid két lépésben Kitik a mikrogél részecskékhez. Az &l#pés egy nem kooperativ
kolcsbnhatds (monomer tenzidkotés), ami a részkdsbapszusdhoz, aggregaciéjadhoz és veégul
kicsapddasahoz vezet, ahogy a kotott tenzid medggisnegkdzeliti a sztéchiometrikus értéket. A
masodik kotési Iépéskooperativ kdlcsonhatas eredménye (a tenzid aggremk formajdban
kotodik a nanogél részecskéhez). Ennek a kolcsonhdtaan&ovetkeztében a részecskék
megduzzadnak, attélinek Gjra stabil diszperziét hoznak létre.

Borsos A., Acciaro R., Meszaros, R.; Gilanyi, T.

“Interaction of Cetyl Trimethylammonium Bromide witbly-(N-Isopropylacrylamid-co-Acrylic Acid
Copolymer Nanogel Particles)

Prog. Colloid Polym. Sci2008 135, 188-193.

Mivel az ellentétesen toltoétt komponensek (toltitbnomer és ellentétesen toltétt tenzid ill.
hatéanyag molekula) sztdchiometrikus keverési adkyril széles fazis szeparécios tartomany
alakul ki a kollapszalt nanogél részecskék kollatdbilitasanak elvesztése miatt, a nanogél
részecskék csak rendkivul korlatozott mértékberetjidk szamitasba hatbéanyag hordozoéként.
Elvileg ez a probléma megoldhat6 lenne a részecskédrikus stabilizalasaval (pl. PEO lancok
kopolimerizécidjaval), az irodalmi tapasztalatok omzan azt mutattdk, hogy a PEO-
makromonomerek kopolimerizacioja nagyméreendkivil polidiszperz részecskék kégeséhez
vezetett. Ezért a PEO-oldallancok stabilizalé hatak vizsgalatat két fés polimer sorozat
vizsgalataval kezdtik meg. A vizsgalt @és polimerek 45 monomeregységballo PEO
oldallancokkal rendelkeztek. Az élgolimer sorozat esetén az oldallancdkisége a 30-100%
tartomanyban valtozott és a polimerek nem rendedketdltéssel. Vizsgalataink (kétési izoterma,
pirén fluoreszcencia, DLS, SLS) azt mutattak, hagy oldallancok sztérikus koélcsdnhatasa
gyakorlatilag teljesen visszaszoritia az oldalldn¢enzid koélcsbnhatast. A maximalis kotott
mennyiség a legkisebb oldallanixésédi polimer esetén is kdzel két nagysagrenddel kisetiiat

a linearis PEO esetén. A kotés ugyanakkordredooperativ jellegét, bar az aggregécios sz&m (é
ennek kbvetkeztében a cac) jetsn csokken. A masik polimer sorozat esetén (0-16l@lanc-
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siriiség) a élanc a tenziddel ellentétes toltéssel rendelkeZetben az esetben a kotés két
[épcHben jatszodik le (NMR diffazid, elektroforetikus mgekonysag, DLS mérések). Az &ls
lépcHben egyedi tenzid molekuldk Kdinek az ellentétesen toltoéth fanchoz, majd a masodik
I[épcHben a nem ionos polimereknél is tapasztalt kisrkérk®operativ kotés jatszodik le a PEO
oldallancokon. Tapasztalataink szerint azdelgtési 1épcé§ nem befolydsolta a nem-ionos
oldallancokkal val6 koélcsdnhatast és a keletk@olimer/tenzid asszociatumok a teljes tenzid
kozncentracio tartomanyban néegik kolloid stabilitasukat. Ezeknek az eredmenyskaz alapjan
megallapithatd, hogy megfetePEO-héj kialakitasaval varhat6an az ellentéteséittt nanogél
részecskék és hatéanyag molekulak asszociaturetbgizalhatok. Ezeknek az eredményeknek az
alapjan dolgoztuk ki a PEO-héjjal rendeliéermanogél-részecskékadllitasara szolgald eljarast (ld.
a beszdmolé 2. pontja).

Varga, |.; Mészaros, R.; Makuska, R.; Claesson,. FQWanyi, T.
“Effect of graft density on the non-ionic bottle éinpolymer / surfactant interaction
Langmuir,2009 25, 11383-11389.

P.M. Claesson, R. Makuska, I. Varga, R. MeszarogjtBiwuss, P. Linse, J. Skov Pedersen
"Bottle-Brush Polymers - Adsorption at Surfaces aniggractions with Surfactants”
Adv. Colloid & Interface Scienc&01Q 155 50-57.

A gyenge sav komonomert (akrilsav) tartalmaz6é ngktorészecskék toltéagisége széles
tartomanyban (semlegébkt~10 mol% toltétt monomer) valtoztathaté a pH $sggével, ezért
elvileg lehebség van arra, hogy a pH-val szabalyozzuk a tenndkrfogél kdlcsbnhatast. Ezt a
jelenséget vizsgaltuk pirén fluoreszcencia segéteglg Megallapitottuk, hogy a vérakozasoknak
megfeleben a semleges (pH ~ 2) mikrogéleken a negativ demwk (dodecil szulfat)
aggregatumok formajaban Kdik a cac felett. Ugyanakkor a toltétt (pH ~ 9) nogél
részecskéken a varakozasokkal ellentétében saimgfigyelhed a tenzid aggregatumok Kitese.
Ezt azzal magyaraztuk, hogy a toltétt mikrogél eeskéken belll valészinileg kis tolt@sseédi
tartomanyok is kialakulhatnak a negativ monomenéloimogén eloszlasa miatt.

4. Kemo-mechanikai rendszerek kidolgozésa és viledga

Mivel jelentbs érdekbdés mutatkozik az irodalomban olyan intelligendilitkek létrehozasara,
melyek a nanogél részecskék duzzadasanak valtatdssgArmazo mechanikai energiat
hasznositanak pl. hatéanyagoknak a részecske d#lsgjrtens ,kipumpélasara”, megvizsgaltuk,
hogy a polielektrolit multirétegek kialakitdsarashadlt Ibl-technika alkalmas-e, gyors véalasZidej
mikrogél bevonatok létrehozésara. Vizsgalataink ramtattak, hogy a szilard felszinen kotott
elektromosan toltott polielektrolit szegmensekéserkdlcsonhatasa és jeléat keveredése
kovetkeztében a nanogél-részecskék valaszideje nemjysagrenddel hosszabb, mint a tomb
fazisban. A valasziil valamennyire csokkenthietha viszonylag kis molekulatomigg10-30 kDa)
polielektrolitot hasznalunk a mikrogél-részecskéisZiinhez kotésére. A tombfazisban észlelt
valaszidkkel o©sszemérhét valaszidk elérésére azonban csak akkor van [&@g, ha
megszuntetjik a felszin és a részecskék kdzdi €ektrosztatikus kdlcsdnhatast. Ennek a célnak
az elérése érdekében egy Uj moédszer dolgoztunk rRikaogél-részecskék és negativan toltott
felszinek kovalens csatolasara. Mivel az Ibl-tekaregy rendkivil egyszieres olcsé modszer jol
definialt feluleti rétegek létrehozasara, az ahaliifejlesztet eljaras alapjat is ez amodszer képe
A mobdszer lényege, hogy a negativ tdltdsordozéra (pl szilika) egy diazénium csoportokat
tartalmazo polikationt adszorbealunk és a kollapsaakrogél részecskéket az igy létrehozott
pozitiv felszinen kotjuk meg. A kovalens csatolasigy létrehozott polielektrolit multirétegben
jatszodik le UV-fény hataséra. llyenkor a diazéniwsoportok N molekulak formajaban
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lehasadnak a polimer lancrol, aminek kovetkeztébendkivil reakcidképes karbokationok
keletkeznek. Ezek reagélnak a felszin és a namégekbcskék elektronban gazdag csoportjaival
kialakitva a felszin és a nanogél részecskék kidkowalens kapcsolatot. A besugarzas hatéasara,
valamennyi pozitiv csoport megszinik a multirétegbgy az efs elektrosztatikus kolcsdnhatas a
tovabbiakban nem akadalyozza, hogy a felszinerttkiaimogélrészecskék a tombfazisban talalhato
részecskékhez hasonléan gyors és reverzibilis adkas adjanak a kisskorulmények véaltozaséra.
Bar az eredeti vizsgalatokat a palyazathszhk elején végeztik az eredmények publikalasat
hétraltatta, hogy a birdlok olyan eltems mérések elvégzését kérték, melyekre csak Stockbatm

a KTH-n volt lehebségiink. Ezek a mérések megtorténtek, igy az eregdrkémegjelenése a
kozeljowben varhato.

—— pH=3.0 (HCI), I=10mM (NaCl)
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4.abra: Silika/PEI/pNIPAmM multirétegben talalhaté nanogébtzecskéknek a kbzeg pH valtozasara adott
vélaszanak dinamikdja (bal oldali abra), illetveszlika felszinhez kémiailag csatolt nanogél réskék
valaszanak dinamikaja (jobb oldali abra, piros éls gorbék, a z6ld gérbe a DPI-készilék valaszflggse
mutatja).

Varga |, Valle-DelgadoJ. J, Claesson P.

“Tuning the response dynamics of surface bound pitEé-AAc microgels through the control of
interfacial interaction%

Langmuir, E6készités alatt Gjra bekuldésre

Az irodalomban jeleris ebfeszitések torténtek hatdanyagok szabalyozott sadaalkalmas
mikrogél-multirétegek létrehozasara, melyek azonbaddig csak korlatozott sikerrel jartak. Ennek
oka, hogy a mikrogéllel ellentétesen toltott palietolit behatol a mikrogél részecskék belsejébe és
a felléep ems kolcsonhatdas miatt a létrehozott multiréteg ckakatozott mértékben képes
hatéanyag felvételre és leadasra. Ennek a probkmanmegoldasara megvizsgaltuk, hogy a
mikrogéllel ellentétesen toltott polielektrolit gettesithet-e elemi cellul6z nanoszalakkal (MFC).
Vizsgalataink (QCM-D, ellipszometria, AFM) azt mtiék, hogy az MFC segitségével
létrehozhatdk a multirétegek, és a cellul6z szakxk hatolnak be a részecskék belsejébe, igy nem
akadélyozzak azok duzzadasat. Megvizsgaltuk a hienett multirétegek szobémérséklel
hatbanyag felvételét és leadasat is. Azt tapasktahogy a multirétegek hatéanyag felvétele
aranyos a mikrogél rétegek szamaval. A mikrogéltintieg a felvett hatéanyag szolbarérséklei
leadéséra is képes. Erre kozel egyenletes sebesspgbany ora alatt kertil sor. Ugyanakkor, ha a
multiréteget felépét részecskéket kollapszaljuk, a felvett hatéanydap tinint 90%-a egyetlen
Iépésben kibocsajtasra kertil (triggered release).
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5.4bra: A pNIPAmM / MFC multiréteg szerkezetének valtozasategszam flggvényében.
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