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1. BEVEZETES

Az elmult évtizedek egyik leggyorsabban fejlddé és legnagyobb hatast
tudomanyteriilete a  nanotechnologia. A  nanorészecskék  mérete,
méreteloszlasa, alakja, Osszetétele, porozitdsa stb. nagy hatassal van
alkalmazhatosagukra, ezért ezen paraméterek pontos hangolasa, illetve
karakterizalasa fontos feladat.

A nanorészecskék tanulmanyozasara tobbféle modszer hasznalatos.
Fontos kiemelni, hogy nem létezik egy univerzalis médszer, amivel minden
részecskejellemzd meghatarozhatd, ezért a vizsgalatokhoz tobbféle
karakterizal6 moddszer kombinalasa sziikséges. A mérések kalibracidja €s
validalasa gyakran nehézkes (ennek egyik oka a nanorészecske standardek
korlatozott rendelkezésre allasa), ezért 10-20%-os pontossagnal és relativ
hibanal sokszor nem varhato el jobb analitikai teljesitmény. Ezen okok miatt
az analitikai és anyagtudomanyi teriileteken a fontos kutatasi célok kozé
tartozik az 0j nanorészecske karakterizalé modszerek és technikék fejlesztése.

A nanorészecskék  Osszetételének meghatdrozasara az  egyik
leggyakrabban alkalmazott analitikai modszer az induktiv csatolast plazma
tomegspektrometria (ICP-MS). Az ICP-MS késziilékek nagyon alacsony,
akar attogrammos tartomanyt eléré kimutatasi hatarainak koszonhetéen a
nanoanyagok nemcsak f6- és mellékkomponensei, de akar nyomnyi
szennyezései is vizsgalhatéak. Az ICP-MS modszer a matrixhatasokra
kevéssé érzékeny, ezért kiemelten alkalmas nanorészecskék biologiai
kozegben vald mérésére, amely példdul a nanotoxikoldgiai kutatasok
teriiletén igen kedvezo.

Az egyik leglijabb technikat ezen a teriileten a kolloidalis rendszerek

individudlis nano- ¢és mikrorészecskéinek vizsgalatara kifejlesztett



egyrészecskés ICP-MS (single particle ICP-MS, spICP-MS) jelenti. A
technikaval a szuszpendalt részecskék elem- és izotopdsszetételén tul azok
mérete, méreteloszlasa, szamkoncentracidja is kozvetleniil meghatarozhato,
sOt akar szerkezeti vagy a részecskék alakjaval kapcsolatos informaciok is
nyerheték. Az spICP-MS az utdbbi évtizedben egyre nagyobb
népszeriiségnek orvend az irodalomban, a technika fobb kutatasi irdnyai a
jelképzés, a kalibracio és alkalmazasi lehetéségek tanulmanyozasa.

Lézer és plazma spektroszkopiai kutatocsoportunkban 2012 6ta folynak
egyrészecskés ICP-MS kutatasok. Ebben a témaban sziiletett Kalomista
I1diké kollégam doktori értekezése is 2018-ban, amely az egyrészecskés ICP-
MS  jelképzésével ¢és  paramétereinek  optimalasdval  foglalkozott
egykomponenstt (féként fém) részecskék esetére koncentralva. Sajat
kutatdmunkam sordn az Osszetett (tobbkomponensii €s porusos) részecskék
spICP-MS analizisére fokuszaltam, illetve fejlesztettem ki tovabbi 1), ICP-

MS alapti modszereket.

2. CELKITUZES

A szakirodalomban az spICP-MS technikat dontéen egykomponensi, tomor
részecskék vizsgalatara alkalmazzéak, ugyanakkor az Osszetett részecskék is
nagy gyakorlati jelent6séggel birnak, a karakterizalasuk fontos feladat.
Mindezek miatt f6 célként tliztem ki az spICP-MS technika analitikai
lehetdségeinek kiterjesztését a tobbkomponensii, kiilonb6z6 szerkezetii
nanorészecskék Osszetételének és mas jellemzbinek (pl. porozitas, siirliség)

meghatdrozasara. Az analitikai cél elérése érdekében sziikséges a kisérleti



paraméterek hatdsanak tanulmanyozasa és a tobbkomponenst részecskék
idofiiggd ICP-MS jelprofilok jellegzetességeinek vizsgalata is. Terveim része
volt a kidolgozott 0j analitikai eljarasok teljesitOképességének felmérése és
mas, alternativ vizsgaldé modszerekkel (pl. SEM-EDX, TEM, XPS, SAXS
stb.) valé alapos Osszehasonlitdsa. A kisérletek soran vizes kdzegben
diszpergalt és stabilizalt nanorészecskéket alkalmaztam, amelyek egy része
kereskedelmi forgalombdl beszerzett standard részecske, mas része pedig
partnereink altal kifejezetten a kisérletek szamara szintetizalt és alternativ
eljarasokkal karakterizalt részecske.

A szakirodalomban jelenleg hidnyzik az Osszetett nanorészecskék
kiilonb6zé ICP-MS alapt technikakkal végezhetd Osszetétel vizsgalatanak
szisztematikus tanulmanyozasa. Emiatt tovabbi célom volt a diszpergalt
részecskék feloldasaval, illetve kozvetlen beporlasztasaval torténd, oldatos
iizemmodu ICP-MS alaptl 0sszetétel meghatarozasi modszerek kidolgozasa,
tovabba teljesit6képességiik dsszehasonlitasa egymassal, valamint az spICP-
MS technikaval.

Végezetiil demonstralni kivanom a kidolgozott analitikai modszerek
alkalmazhatosagat is tobbféle tudomanyos teriileten. Ezek kozott kiemelt
jelentéségti a fizikus és mérndk partnereinkkel kozdsen folytatott,
szikrakisiilési nanorészecske generatorok altal eldallitott részecskék
Osszetételének a késziilékparaméterek valtoztatdsaval torténd hangolasi
lehetdségeire iranyuld kutatas, de emellett példakat mutatok be katalizatorok

¢s biologiai anyagok vizsgalatara is.



3. UJ TUDOMANYOS EREDMENYEK

Kutatdsaim sordan a kovetkezd 0j tudomanyos eredményeket értem el (a

szogletes zardjelben megadott szamok a kapcsolédd kozleményeket

azonositjak):

1)

2)

Egyrészecskés ICP-MS (spICP-MS) analitikai modszert fejlesztettem ki
vizes kozegben diszpergalt, kétkomponensii (Au, Ag, Pt és Si elemekbdl
allo), tobbféle szerkezetli (6tvozet, mag-héj, kompozit) nanorészecskék
elemdsszetételének  pontos meghatarozasara. A modszer
teljesitOképességét részletesen Osszehasonlitottam mas vizsgalati
eljarasokéval (pl. XPS, SEM-EDX, geometriai alapat TEM) is.
Megéllapitottam, hogy  standard részecskékkel megvaldsitott
méretkalibracié alkalmazasaval, a kisérleti paraméterek optimalasa utan
és az adatok megfeleld statisztikai kiértékelésével 1-9% relativ
pontossag és 0,8-2,6% precizitas (RSD) érhet6 el a vizsgalt részecskék
és elemek esetében, amely jellemzok nemcsak 6sszemérhet6k, hanem a
legtobb esetben jobbak is, mint az alternativ mérési eljarasok hasonld

adatai [1, 2].

Uj, spICP-MS alapu analitikai modszert dolgoztam ki nanorészecskék
és szubmikronos részecskék porozitasanak meghatarozasara. A modszer
alkalmazhatosagat tobbféle szerkezetii, Osszetételli és méreti (Au-Ag
mag-h¢j, ireges Au, mezoporusos SiO;) részecskék vizsgalataval
bizonyitottam. Az elért relativ pontossag és precizitas minden esetben 1-
4% értékiinek bizonyult, ami az alternativ eljarasok (pl. gazadszorpcio,

kisszogli rontgenszoras) teljesitoképességéhez hasonld. Becslést adtam



3)

4)

a modszer dinamikus tartomanyara is, amely szerint a mérhetd porozitas
tartomany (a részecskemérettdl, izotopgyakorisagtél és ionizacios
energiatol fiiggden) megkozeliti a két nagysagrendet, par szazaléktol
akar 99%-ig terjedhet. Az j modszer nagy eldnye, hogy a nyitott és zart
pérusokat egyarant figyelembe veszi, a teljes mezopdrusos
tartomanyban (2-50 nm) alkalmazhatd, nem sziikséges hozz4d a
részecskék porusainak eldzetes kiiiritése sem és igen kis
anyagmennyiség (mikrogrammok) elegendd a méréshez. A modszer

lehetdséget nytjt a részecskék siirliségének meghatarozasara is [3].

Ramutattam a diszpergalt részecskék feloldasaval vagy kozvetlen
beporlasztdsaval torténd, oldatos iizemmédda ICP-MS  Gsszetétel-
meghatarozasi modszerek alkalmazhatdsdganak korlatjaira. Tobbféle
(pl. Au-Ag, Pt/SiO») nanorészecske vizsgélata révén bizonyitottam,
hogy ezek az analitikai megkdzelitésmodok csak abban az esetben
adnak pontos eredményt, ha a diszperzid6 mintaban szamottevo
oldottanyagtartalom  jelenléte kizarhato, illetve kozvetlen
beporlasztasnal — ellen6rzé id6fiiggé ICP-MS  mérések révén
meggy6zodiink arrdl, hogy a diszperzid higitdsa megfelel a detektor

dinamikus tartoményénak [1, 2].

Részletesen tanulmanyoztam a kétkomponensti, Osszetett
nanorészecskék mérésének esetére vonatkozdan az spICP-MS technika
analitikai  teljesitoképességének optimalasara alkalmas kisérleti
paraméterek hatasat normal és nagy idéfelbontasti ICP-MS késziilékek
alkalmazasaval. Tobbek kozott vizsgaltam az itkdzési cella hélium

gazaramlasi sebessége €s a stabilizaloszer hatasat a mérhetd analitikai



5.)

jelekre és a részecskékhez tartozo ionfelhd athaladasi idejére, a plazma
mintavételi mélység hatasat a méretkimutatasi hatarokra, tovabba azt,
hogyan alkalmazhatok az idofiiggd mérési adatok a részecskék
Osszetételének igazolasara. Megéllapitottam példaul, hogy tomor SiO,
részecskék mérésénél a méret szerinti kimutatdsi hatar 306 nm-rél
232 nm-re, Au-Ag (1:1 mdélaranyu) kétfémes részecskék esetén 39 nm-

r6l 31 nm-re javithato [2, 3].

A mintaelokészitést is magaban foglalo ICP-MS alapt vizsgald eljarast
fejlesztettem ki és sikeresen alkalmaztam szikrakisiilési nanorészecske
generatorban  eldallitott  Osszetett  nanorészecskék  kvantitativ
Osszetételének vizsgalatara, nyomon kovetésére. Ezen mérések
lehetéséget adnak a generator kisérleti paramétereinek az Osszetétel
finomhangolasat célzé6 optimalasara ¢és a lejatsz6dd folyamatok
értelmezésére. A vizsgalati eljards analitikai alkalmazhatosagat
iivegszalas filtercken gy(jtott tobbféle, Au, Ag, Co, W, La, Fe, Si,
tartalmu, két- és haromkomponensii nanorészecskék sikeres mérésével

demonstraltam [4, 5].
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