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Témavezető: Prof. Katalin Kamarás

Wigner Fizikai Kutatóközpont
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A kutatás előzményei

A hidrogénkötések kialakulása és felbomlása olyan lényeges alapfolyamatok,
amelyek az élet és a tudomány számos területén jelen vannak. Többek között a
hidrogénkötések jelenléte felelős a DNS nukleinsav hélix szerkezetéért, a v́ız fázis-
diagramjáért, de a fehérjék másodlagos és harmadlagos szerkezetéért is. Továbbá,
figyelembe véve a hirogénkötések tulajdonságait a szupramolekuláris rendszerek
kialakulásában (pl. önszerveződés, molekuláris felismerés), fontos szerepet tölte-
nek be az alulról felfelé történõ nanoszerkezetek előálĺıtásában [1–3]. Ebbõl kifo-
lyólag elengedhetetlen azon mikroszkópikus mechanizmusok megértése, amelyek
a hidrogénkötések létrejöttéhez és felbomlásához vezetnek. Mivel a hidrogénköté-
sek seǵıtségével létrejött szupramolekuláris rendszerek stabilitása nagyban függ
a hőmérséklettől, ezen szerkezetek viselkedése nagyon dinamikus: a hidrogénkö-
tések rövid időintervallum alatt képesek felbomlani és visszaalakulni [4]. Doktori
munkám első felében olyan uracil és acetilamino-piridin alapú molekulákat ta-
nulmányoztam, amelyek hidrogénkötések által szupramolekuláris rendszereket
alkotnak.

Doktori munkám második része sziĺıciumkarbid kvantumpöttyök tanulmá-
nyozásáról szól. A tömbi sziĺıciumkarbid egy stabil, kémiailag inert, széles tiltott
sávú félvezető amely kiváló tulajdonságokkal rendelkezik (pl. nagy hőállóság, ké-
miai ellenállóképesség, nagy keménységi fok) [5, 6]. Ugyanakkor a sziĺıciumkarbid
biológiai alkalmazásokban is kiválónak bizonyult biokompatibilis tulajdonságai
miatt [7, 8]. A nanotechnológia előretörésével a biológiai kutatásokban előtérbe
került olyan kvantumpöttyök előálĺıtásának a szükségszerűsége, amelyek azon
túl, hogy biokompatibilisek, egy sor további tulajdonsággal is rendelkeznek mint
például: fotostabilak, nem toxikusak, méretük 5 nm alatti, meghatározott tar-
tományban mutatnak fotolumineszcenciát, valamint nem villognak. Figyelembe
véve a sziĺıciumkarbid kvantumpöttyök tulajdonságait, ez az anyag az egyik leg-
jobb jelölt a biológiai alkalmazhatóság szempontjából [9]. Ugyancsak az alkal-
mazhatóság szempontjából fontos, hogy a sziĺıciumkarbid felületén olyan funk-
ciós csoportok legyenek, amelyek lehetővé teszik a felület további funkcionalizá-
lását. Munkám során ezen tulajdonságokat vizsgáltam felületérzékeny infravörös
és fotolumineszcencia spektroszkópiával.
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Célkitűzések

A célkitűzések között elsőként szerepelt a partnereink által előálĺıtott mo-
lekulákból egy infravörös spektrumkönyvtárat késźıteni. A következő lépésben
uracil alapú molekulákat vizsgáltam különböző módszerekkel abból a célból, hogy
feltérképezzem azokat a folyamatokat, amelyek hidrogénkötések felbomlásához
vezetnek. Ezeket az eredményeket összevetettem elméleti számolások eredménye-
ivel is.

A sziĺıciumkarbid kvantumpöttyök egyik potenciális alakalmazási területe
biológiai kutatásokban van. Kiváló bioinert és biokompatibilis tulajdonságaik
részletes magyarázatához a felületük pontos ismerete elengedhetetlen. Sziĺıcium-
karbid kvantumpöttyök esetében a fő célkitűzésem a kvantumpöttyök felületé-
nek a tanulmányozása volt infravörös és fotolumineszcencia spektroszkópiával.
A felületi infravörös spektroszkópia seǵıtségével sikerült kimutatni karboxil- és
karboxilátcsoportok jelenlétét a kvantumpöttyök felületén, amik lehetővé teszik
további funkcionalizálásukat a biológiai követelményeknek megfelelően.

Vizsgálati módszerek

A doktori munkám során a fő vizsgálati módszer az infravörös spektroszkópia
volt. A dolgozatom első részében, annak függvényében, hogy egyedi molekulákat
vagy azok aggregált állapotát mértem, különböző mérési módszereket alkalmaz-
tam. Egyedi molekulák mérésekor a különböző molekulák között nincs semmilyen
kölcsönhatás. Ezeket a méréseket mátrix izolációs infravörös spektroszkópiával
valóśıtottam meg. Az aggregált állapotban a hidrogénkötések jelentik a fő köl-
csönhatást a különböző molekulák között. Ebben az esetben a hagyományos
kálium-bromidos pasztillás abszorpciós infravörös spektroszkópiát használtam.
Hőmérsékletfüggõ mérésekkel a hidrogénkötések stabilitását vizsgáltam.

A sziĺıciumkarbid felületének a tanulmányozásához felületérzékeny infravörös
spektroszkópiai módszert alkalmaztam (gyenǵıtett teljes reflexió). Itt is alkal-
maztam a hagyományos abszorpciós módszert, amely során a felületen jelen lévő
karboxil csoportok savanhidriddé való átalakulását vizsgáltam magasabb hőmér-
sékleteken. Kiegésźıtő spektroszkópiai módszerként a fotolumineszcenciát alkal-
maztam, amivel a sziĺıciumkarbid kvantumpöttyök lumineszkáló tulajdonságait
mértem meg.
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Új tudományos eredmények

1. A nukleinsavak bázispárjainak egyszerű modellvegyületeiként különböző
uracil és acetilamino-piridin alapú molekulákat tanulmányoztam infravörös
spektroszkópiával. Kiindulva az alap molekuláris egységekből és tanulmá-
nyozva az ezekből hidrogénkötések seǵıtségével létrejövő szupramolekuláris
rendszereket, egy infravörös spektrumkönyvtárat késźıtettem [T1, T2, T3].

2. Uracil alapú molekulákat vizsgáltam mátrix izolációs és konvencionális
transzmissziós infravörös spektroszkópiával. Kimutattam a hidrogénköté-
sek jelenlétét az aggregált és az izolált molekulák spektrumainak az össze-
vetésével. Az érintett rezgési sávok hőmérsékletfüggésével ki tudtam mu-
tatni a hidrogénkötések gyengülését, valamint teljes felbomlását. A hõ-
mérséklet növelésével először a dimer állapotok közötti nagy hőfluktuáció
termikus egyensúlyt eredményez a különböző dimer konformerek között,
majd magasabb hőmérsékleten a hidrogénkötések felbomlanak. Ezek az
eredmények megegyeznek az elméleti modell eredményeivel [T2].

3. Uracil alapú linearis molekulák rendszerét vizsgáltam infravörös spekt-
roszkópiai eljárásokkal. Kimutattam egy hőmérsékletfüggő szerkezeti át-
alakulást, amely során a molekulák egy magasabb rendezettsegű tetrame-
res szerkezetből egy lineáris láncba rendeződnek át. Három másodrendű
kölcsönhatás felelős a molekulák között kialakuló rendezettségért: kettős
hidrogénkötések, van der Waals és π − π kölcsönhatások határozzák meg
a szerkezetet [T3].

4. Infravörös és fotolumineszcencia spektroszkópiai mérésekkel meghatároz-
tam különböző oldatokban (v́ız, etanol, butanol) diszpergált sziĺıciumkar-
bid kvantumpöttyök tulajdonságait. A felület kémiai jellemzése (többek
között karboxilcsoportok és karboxilátionok kimutatása) elengedhetetlen a
felület további funkcionalizálásához [T4, T5].

5. Hőmérsékletfüggő infravörös mérésekkel kimutattam, hogy a felületen lévõ
szomszédos karboxilcsoportok v́ızkilépéssel átalakulnak savanhidriddé 370
K felett. Hőmérsékletfüggő fotolumineszcencia mérésekkel igazoltam, hogy
a sziĺıciumkarbid kvantumpöttyök emissziója érzékényen reagál a felület
szerkezeti összetételére, valamint a felület-oldószer kölcsönhatásra is [T6].
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Az eredmények hasznośıtási lehetõsége

Annak ellenére, hogy több szupramolekuláris megközeĺıtés is jelen van az
irodalomban a különböző önszerveződő rendszerek előálĺıtására, a legjobb tu-
dásom szerint eddig nem valósult meg olyan alkalmazás, amely a mindennapi
életben is használható eszközt eredményezett volna. Ugyanakkor a bővülő isme-
retek a szupramolekuláris rendszerekről közelebb és közelebb vihetnek az ipari
alkamazásokhoz. A biológiai kutatásokban sikerrel használható kvantumpöttyök
esetében is nagy kih́ıvásoknak kell eleget tenni. Itt sincs pontos válasz arra, hogy
milyen és melyik kvantumpötty az ideális jelölt. Több potenciális kvantumpötty
is jelen van már az irodalomban mint lehetõség. Ilyenek például a nanogyémánt,
szén nanoklaszterek, mag-héj t́ıpusú kvantumpöttyök valamint sziĺıciumkarbid
kvantumpöttyök. Ezek közül melyik rendszer lesz az, amelyik termékben is hasz-
nálható lesz? Remélhetõleg a helyes válasz a sziĺıciumkarbid kvantumpöttyök.
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Prato,D. Bonifazi and P. Samor̀ı, Selective formation of bi-component
arrays through H-bonding of multivalent molecular modules, Adv. Funct.
Mater., 19:1207, 2009 (cover page).
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