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1 BEVEZETES

Biologiai képalkotas és nanostruktarak. Két kifejezés, amely keretbe foglalja a doktori tanulma-
nyaim alatt végzett kutatdbmunkamat.

A fluoreszcens képalkotds mindennapos eszk6zz¢ valt a molekularis bioldgiaban és a komplex
€16 szervezetek tanulméanyozéasa soran. A vizualis megjelenitésen keresztiil €16 betekintést ka-
punk a sejtfolyamatok miitkodésébe és a molekulak kozotti kdlesonhatasokba, hozzdjarul tumorok
sebészeti uton torténd tokéletesebb eltdvolitdsdhoz €s eldsegitheti a diagnosztika mellett a terapi-
as megoldasokat is'™. In-vivo képalkotashoz azonban a lumineszcens festékmolekulaknak sza-
mos kritériumot teljesiteniiik kell. Nem lehetnek toxikusak és jo, ha szervezetbdl vald kitirtilés
biztositott — kell6 retencios id6 mellett. Specialis in-vitro eljarasok specialis festékeket igényel-
nek. A lokalizaciés szuperfelbontasti mikroszkopokhoz példaul hosszu sotétallapottal rendelkezo
kvantumpdttyokre van sziikség®, ugyanakkor ezek a festékek kozel sem idealisak a tradicionali-
sabb fluoreszcens vagy konfokalis mikroszkopids vizsgalatok soran. Az 01j mikroszkopids eljara-
sok ¢és diagnosztikai megoldasok tehat 01 tipusu festékprobak kifejlesztését teszik sziikségessé.
Ilyen festékprobak lehetnek a szerves molekulakon tul a félvezetd nanoklaszterek vagy kvantum
pottyok, illetve a szerves fémkomplexek.

A kvantumpéttyok alkalmazasa gyorsan fejlodott az elmult években, koszonhetden a kristalyok
fotostabilitdsanak és emisszios hatasfokanak, ugyanakkor az elényokkel egylitt a kvantumpdttyok
hatranyos tulajdonsagait, ezzel egyiitt pedig az alkalmazhatosdguk hatarait is jobban megismer-
tik. A szilicium-karbid egy sok szempontbdl egyediilallo anyag, melynek elényos tulajdonsagait
a keramiaipar az orvostudomany ¢€s a félvezetdipar egyarant kihasznalja. Kutatdécsoportunk célja,
hogy a SiC elényds tulajdonsagait megdrizve és kihasznélva, tervezett feliilettel, szabalyozott
kristalyszerkezettel és hibakkal rendelkezé nanostruktirakat hozzon létre a kis makromolekulak
dimenzidjaban. Meglatasunk szerint ugyanis egy néhany nm-es atmérdvel rendelkezd stabil
kvantum emitter alapjaiban valtoztathatna meg a vilagunkat (j modszereket hozva be a biologia-
ba és orvos biologiai kutatasokba, betegségek kezelésébe és az informacidtechnologiaba.



2 IRODALMI HATTER

A szilicium-karbid tulajdonsagai

A SiC felhasznalasa a szerszamipartdl kezdve (csiszoldanyag) a miiszaki keramidkon 4t a széles
tiltottsava félvezetdkig terjed. Keramiaként féként korr6zioallosagat, hétiirését hasznaljak ki,
mig a félvezetdipar mindezt nyomtatott aramkorokben megvaldsitva nagy teljesitményti elektro-
nikdk magas hémérsékletli iizemeltethetéségében kamatoztatja®.

Kolloid SiC nanokristalyokat 2005-ben éllitottak elé elészor pérusos SiC-bol’. Ez a kézlemény
mérfoldkének tekinthetd a kolloid SiC kutatdsban és nem csupan azért, mert els6ként mutatott
egy jol hasznalhat6 szintézis mddszert. A munkéban tobb allitast is tettek a szerzok, melyeket
éveken at elfogadottnak tekintettek tovabbi ellendrzd vizsgalatok nélkiil. Az egyik ilyen allitas a
kimért emisszios mechanizmus leirdsa kvantumbezartsag segitségével. Tobbek kozott ennek az
allitdsnak a hitelességét vizsgalja ez a dolgozat.

A kovetkezd nagy erdlepést ugyan az a kinai csoport tette meg, akik az elektrokémiai marassal
torténd eldallitast kidolgoztak. Ujabb eljarasukban egy kiilsd elektromos tér nélkiili kémiai reak-
ciot, az Gn. rozsdamarast alkalmaztak SiC nanokristalyok el8allitasara®.

SiC kolloidok méreteloszlasa

A tanulmanyozott kolloidok méreteloszlasa a 2011 el6tt jelentdsen szortak. Nagy altalanossagban
elmondhat6, hogy az értékek 1 és 10 nm kozé estek.”.

Optikai tulajdonsagok

A SiC nanokristalyokat 350-550 nm kozott mérhetd széles emisszios spektrum jellemzi. A nagy
félértékszélességet korabban a széles méreteloszlasnak és a kvantumbezartsagnak tulajdonitottak’
annak ellenére, hogy a 450-470 nm-nél jelentkez6 maximum a SiC politipusatol fiiggetlentil jel-
lemzdje a vizsgalt SiC kolloid rendszereknek. Ebbdl arra lehet kdvetkeztetni, hogy a mért emisz-
szi0 nem feliilet fliggetlen (2-1. abra.).
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2-1. abra. A SiC nanokristalyok gerjesztés fliggd emisszidja



A feliilet kémiaja

A szilicium-karbid kovalens kotéseket tartalmaz, ezért a feliiletet egyéb elemmel le kell zarni.
Infravords spektroszkopiai €és foto-elektron spektroszkopiai mérésekkel kimutattak, hogy a SiC
nanokristalyok feliiletén kiilsnféle C-O és Si-O kotések vannak™'® (pl. karboxil csoportok és oxi-
gén hidak: C-O-C, C-O-Si, Si-O-Si).

C—OH 3;\1_‘\ %*1%‘

2-2. 4dbra. A SiC nanokristalyok feliileti rekonstrukcidja. Balra : a feliileti csoportok konstiti-
cios jeloléssel, jobbra: feliileti csoportok és SiC goly6 palcika modell reprezentacioban (a jobb
abrat Somogyi Balint készitette). Jelolések: Si: z6ld, C: kék, O piros, H fehér.

Célkitiizes

Szilicium-karbid egyedi tulajdonsagai elonydssé teszik a biologiai felhasznéalds soran. Ugyanak-
kor a 10 nm alatti kristalyok tulajdonsagai nem ismertek eléggé és az irodalomban fellelhetd elté-
rések sziikségessé teszik a rendszer mélyebb tanulmanyozasat. Az in-vivo felhasznéalashoz elen-
gedhetetlen az emisszids hullimhossz vords irdnyba vald eltolasa, ami lehetséges megfeleld szin-
centrumok kialakitasdval. Mieldtt azonban mindezt elvégeznénk, elengedhetetlen az optikai tu-
lajdonsagok fizikai hatterének feltarasa és a feliilet tervezhetévé tétele. Olyan eldallitast kell ki-
dolgozni, amely alkalmas a nanokristalyok nagy mennyiségben torténd eldallitasara. Ezek alap-
Jé&n az alabbi kutatasi célokat fogalmaztam meg:

1. Fejleszteni kell a nanokristalyok eldallitasi mdodszerén a nagyobb kihozatal és a kisebb
szemcseméret érdekében.
2. Fel kell tarni az emisszi6 fizikai hatterét az alabbi kérdések megvalaszolasaval
o Kimutathatéak méretfliiggd emisszids tulajdonsagok 10 nm alatt?
o Hogyan befolyasolja a feliilet az emisszios tulajdonsagokat?
3. Hozzunk létre olyan SiC nanokristalyokat, melyek tartalmaznak optikailag aktiv szincent-

rumokat!



3 MODSZEREK

SiC keramia por eldallitasa

A SiC keramia por eldallitasa indukcios kemencében tortén (2-1. dbra). Az indukcids generatort
400 kHz-en lizemeltettiik és a tekercsen atfolyo aramot 0,8-1,5 A kozott valtoztattuk.

A reakcidhoz hasznalt grafit mintatartd dimenzidi: 40x140 (szxm) falvastagsaga 5 (a méreteket
mm-ben adtam meg).
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3-2. abra. Az indukcids kemence rajza

Felhasznalt anyagok: Si (99%, 325 Mesh, Sigma), grafit por (analitikai mindség, Reanal), aktiv
szén (Norit CA1, Sigma), PTFE (por, 500-1000 nm, Sigma).

A SiC rozsdamarasa

A nanokristalyok eldallitasa 200 ml-es PFA (perfluor-alkoxi polimer) gomblombikban tortént
nyitott rendszer esetén. A reakcid zart rendszerben vald végrehajtasahoz savas feltard6 bombat

hasznaltam.

Infravoros abszorpcios mérések

A nanokristalyok feliiletének jellemzésére infravords spektroszkopiat hasznaltam. A mérések so-
ran kapott spektrumokat a szerves funkcios csoportok ismert frekvencidjaval vald dsszevetésével
analizaltam.

A mérésekhez Bruker Tensor 37 infravords spektrométert hasznaltam 4 cm™' spektralis felbon-
tassal és DTGS detektorral. A spektrumokat 700—4000 cm ™' tartomanyban vettem fel ZnSe ATR



(gyengitett teljes reflexios) feltétet hasznalva. A spektrumokon polinormalis alapvonal korrekciot
végeztem.

UV-lathato és fotolumineszcencia mérések

A fotolumineszcencia mérések soran Xe lampat hasznaltam gerjesztd fényforrasként. A gerjesz-
tés hullamhosszat 300-500 nm kozott valtoztatva vettem fel a spektrumokat.

A fotolumineszcencia mérések mellett idokorrelalt emisszids spektrumokat is felvettem, melyek-
bdl ,,decay associated spectra” és teriiletre normalt idOkorrelalt emisszids spektrum késziilt.
UV-VIS spektrométer: Ocean Optics-QE65000 (200 — 950 nm)

Spektrofotométer: Horiba Jobin-Yvon Fluorolog-3 450 W Xe fényforrds (gerjesz-
tés: 240nm - 850 nm) PMT detektor mérési tartomanya 190 nm — 860 nm. Minden esetben 1 cm-
es kvarc kiivettat hasznéltam a mérésekhez.

Elektron mikroszkopia

A SiC keramia por jellemzéséhez szekunder elektron mikroszkop (SEM) felvételeket hasznaltam,
a nanokristalyok méreteloszlasanak vizsgalatdhoz pedig nagy felbontasu transzmissziés elektron
mikroszképot (HR-EM vagy HR-TEM). A HR-TEM felvételeket Czigany Zsolt készitette.
Miszer: JEOL JEM-3010 HR-TEM 300 kV gyorsitofesziiltség

Atomer6 mikroszkopia

A nanokristalyok méreteloszlasanak meghatarozasahoz atomerd mikroszkopiat (AFM) is hasz-
naltam. A mintat 0.5 nm-es feliileti érdességgel jellemezhetd Si szeletre vittem fel. A hasznalt
reteloszlas AFM esetében szemcsemagassdg mérésen alapult.

Miiszer: Neaspec NeaSNOM AFM

4 EREDMENYEK

A nanokristalyok eléallitasanak fejlesztése

A SiC nanokristalyok eldallitasa a kdvetkez6 modon tortén: A SiC por adott mennyiségét HF,
HNOs; 3:1 aranyt sav elegyben kezeltem 100 °C hdmérsékleten 2 6ran at. A reakcid utan a savat
dekantaltam, a porusossa tett SiC-ot vizzel mostam, majd vizes kdzegben 40 percig ultrahangfiir-
dOn razattam.

A felhasznélt irodalomban a fenti reakciot nyitott rendszerben hajtottdk végre. En a reakciot at-
vittem zart rendszerbe savas feltar6 bomba hasznalataval. Zart rendszerben a maximalis hdmér-
sékletnek a reaktor kivitelezése szab hatart, amit teflon belsé edény esetén 250 °C.

A keét rendszer Osszehasonlitdsa érdekében a rozsdamarast mindkét rendszerben 120 °C-on haj-



tottam végre. Az eredményeket a 4-1. Tabla mutatja be.

4-1. tdbla. Mért paraméterek a SiC nanokristalyok eldallitdsa soran

Paraméter Nyitott rendszer | Zartrendszer
Tome.g,veszgeseg a 0,100 g 0,101¢g
reakcio soran

Tomegveszteség az

ultrahangos kezelés | 4,1 mg 3,8 mg
soran

A keletkezett

nanokristalyok tome- | 2 mg 3,5mg
ge

At%a%os szemcseat- 5.8 nm 3.1 nm
mérd

PL intenzitas (a.u.) 5x104 1,5x105

Ahogy a 4-1. Téblabol lathatd, a reakcid azonos homérséklet mellett is jobb kihozatalt biztosit
zart rendszer esetén. Azonos tdmegveszteség mellett zart rendszerben tobb nanokristalyt lehet
létrehozni kisebb atlagos méret mellett. A kihozatal 1,7-szeresére nétt, mig az emisszid intenzi-
tdsa 3-szorosara valtozott. Tovabbi keskenyedés érhetd el a méreteloszlasban ha SiC forrasnak
mezoporusos SiC-ot hasznalunk.

SiC nanokristalyok felilletmodositasa

A késébb bemutatott optikai tulajdonsagok értelmezése érdekében kiilonbozo feliileti
termindltsaggal jellemezhetd nanokristalyokat hoztam létre.

A rozsdamards soran létrejott nanokristalyok feliiletén jellemzdéen karboxil csoportok
talalhatoak''. A kezeletlen minta NaBHy-el torténd reakcidja soran hidroxil terminalt SiC
nanokristalyok jonnek 1étre, mig Zn/H ' -as kozegben az osszes feliileti kotés redukalodik. Az igy
1étrejott redukalt feliilet vizes kozegben két 6ra megvilagitas hatasara oxidalodik. A feliileti val-
tozasokat infravords spektroszkdpidval €s lumineszcencia spektroszkopiaval kdvettem.

Optikai tulajdonsagok méret és feliiletfiiggése.

A méret szerepe

A szemcseméret optikai tulajdonsdgokra gyakorolt hatdsanak tanulmanyozasa érdekében széles
méreteloszlasi mintat hoztam létre (1-30 nm). A minta lumineszcencia (PL) spektruma a 4-1.
abran lathato. Lathatd, hogy a gerjesztd hullamhossz valtoztatasaval a 370-450 nm-es gerjesztési
tartomanyban az emisszid a nagyobb hullimhosszok irdnyaba tolodik. Kordbban ezt a jelenséget
a kvantumbezartsaggal kototték dssze’.
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4-1 abra. Széles méreteloszlasu minta fotolumineszcencia spektruma

A mintat 30 kDa Pall™ macrosep centrifugamembranon sziirtem. A 4-2. dbra mutatja a retentat
oldal HR-TEM ¢s AFM felvételeit, méreteloszlasat és PL spektrumat. A retentat oldal PL spekt-
ruma gerjesztéstdl fliggetlen emissziot mutat 530 nm-es maximummal (2,39 eV) annak ellenére,
hogy a minta széles méretoszlassal bir. A 2,39 eV-os maximum kozel esik a 3C-SiC tiltott sav
energidjahoz (2,35 eV), ezért az 530 nm-es cslicsot a SiC tombi jellegébdl szarmazo emisszionak
tulajdonitom. A retentat oldal PL spektrumdban egyéb csucsok is észlelhetdek 408 nm-nél (3,02
eV), 460 nm-¢l (2,67 eV) és 492 nm-¢én (2,52 eV). A 408 nm-es csucs egyezést mutat a 6H-SiC
beékelddések spektrumaval'?, mig a masik ketté az igy keletkez6 rétegz6dési hibak spektrumaval
mutat azonosség0t13.
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4-2 abra. (a) HRTEM felvétel egy 10nm-es szemcesérdl. (b) az (a) aldbran jelolt teriiletrdl késziilt

Fourier transzformalt kép (FFT). (¢) az (a) alabrén jeldlt teriilet Fourier tronszformacidval erdsi-

tett valtozata és egy rétegzddési hiba 5-2-3-1-2-4 rétegekkel. (d) A minta AFM felvétele és a be-
16le nyert méreteloszlas (e) A retentat PL spektruma

A retentat mintdval szemben a filtrat az eredeti mintdval nagymértékben megegyezd emisszios
tulajdonsagokat mutat. Ugyanakkor az emissziés maximum gerjesztéstiiggése megsziint. A
minta szeparalasa utdn nem taldltam méretfiiggésre utal6 jelet a frakcidkban.
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4-3 abra. (a) filtrat PL spektruma, (b) filtrat AFM felvétele és méreteloszlasa.

A feliilet hatasa a lumineszcenciara

PH fiiggd emisszios tulajdonsdagok

Potenciometrias titralassal vizsgaltam a SiC kolloid minték optikai tulajdonsagainak pH fiiggését
pH 2-13 tartomanyban. 20 ml SiC kolloidot titrdltam NaOH-al. A pH valtozasat H elektroéddal
kovettem és rogzitettem a pH értékeket minden 0.1 ml NaOH hozzaadéasa utan. A kapott titralasi
g0rbébdl a gorbe derivalasaval és illesztéssel hataroztam meg a pK, értékeket. Harom disszocia-
cios folyamatot taldltam pK, 4.2 (karboxil csoport), 7.1 (hidroxil csoport), €s 9.5 (szilanol cso-
port) értékekkel.

A titralast PL-val kdvetve, a minta lugositdsa soran atcsapast talaltam pH 9 koriili értéknél, ami
rendelhetd inflexids ponthoz. Lugos minta visszatitraldsa sordn az emisszi6 pH 4 értéknél tért
vissza 450 nm-hez, ami azt eredményezi, hogy hiszterézis hurok van a lumineszcencidban a pH
hoz, sokkal inkabb a kolloid ionerdsségének a fiiggvénye. Ezen allitdsomat pH 7-re allitott minta
ionerdsségének novelésével bizonyitottam. Ezen a pH értéken a karboxil csoportok disszocialt
allapotban vannak, de az emisszido még nem valtozik meg. A pH 7-es mintdhoz NaCl-ot adagol-
va az emisszi6 csak Ugy, mint a titralas soran, eltolodott 435 nm-re. A titralasi gorbét a mért
emisszios valtozasokkal a 4-4. abran mutatom be.
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4-4. dbra. Titralasi gorbe pH 2-13 tartoményban. A gorbe alatti szinatmenet az emisszid val-
tozasat jeloli, mikozben a minta pH-jat 2-rdl 13-ra valtoztatjuk. A gorbe feletti szinvaltozas a
minta emisszids valtozasat jeldli pH 13-as minta savasitasa soran.

Idokorrelalt emisszios spektrumok vizsgalata

A lumineszcencia hatterének feltarasa érdekében PL spektrumokat és iddkorrelalt emisszids
spektrumokat vettem fel eltérd feliilettel rendelkezd SiC nanokristalyok vizes kolloid rendszeré-
rdl és az eredményeket Osszevetettem a mintdk infravords spektrumaival. Nevezetesen, decay
associated spectra” (DAS) mddszert és idokorrelalt teriiletre normalt emisszios spektroszkopiat
(TRANES) hasznaltam, melyeket eddig csak kevés komplex rendszeren hasznaltak'* '°. Az idé-
korrelalt spektrumokat a Pécsi Tudomanyegyetemen Erostyak Janos és Janosi Tibor Zoltan vette
fel.

Idokorrelalt teriiletre normalt emisszios spektrum analizis

TRANES teriiletre normalassal lett megalkotva az id6korrelalt emisszios spektrumokbol (TRES)
(4-5 ébra). A modszer minden mintadban két izoemisszidés pontot mutatott ki, ami azt jelenti,
hogy minden mintédban két emitternek kell lennie.

Decay associated spectra analizis

A DAS moddszer egyszerli esetben a kiilonb6zd emitterek emisszids spektrumét adja vissza
emitter keverékek esetén. A SiC kolloidok esetében Gsszesen 5 exponencialis alkalmazésara volt
szlikség. Ez nem feltétleniil jelenti azonban 5 emitter jelenlétét. A SiC nanokristalyok lecsengési
gorbéje ugyanis nem illeszthetd egyetlen exponencialissal és a DAS modszer ezt nem tudja ke-
zelni. Ez azt eredményezi, hogy a DAS mddszer altal kapott spektrumok és a hozza tartozo élet-
tartamok nem kapcsolhatdak Ossze a rendszer fizikai jellemzdivel. Ugyanakkor a kapott spekt-
rumok jellemzésére igy is van lehetdség. A spektrumok két csoportba sorolhatdak minden min-
taban félértékszélességiik és csucsmaximumuk alapjan. A 4-6. Abra mutatja a csoportositassal
létrehozott szarmaztatott spektrumokat.

A DAS moédszer — ezen mddszert haszndlva — két emitter jelenlétét mutatja a rendszerben csa-
ktagy, mint a TRANES. Az eredményt 0sszevetve az infravords abszorpcios spektrumokkal és az
ab initio szamolasok eredményeivel megallapitottam, hogy a SiC nanokristalyokban két emitter
talalhatd. Az egyik emitter a Si-O-Si kotések hibajabol szarmazik (410-420 nm-es emisszio),
mig a masik a SiC-hoz kapcsolhaté és megallapithatd, hogy a SiC fotolumineszcenciaja delokali-
zalt feliileti allapotokhoz kothetd.
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4-6. abra. “as-prepared”,- OH- és SiOy terminalt (visszaoxidalt) mintak decay associated spectra
(DAS) reprezentacioja. A DAS modszerrel kapott azonos maximummal és félértékszélességgel
rendelkezd spektrumokat atlagoltam.



Osszegzés

A SiC nanokristalyok dsszetettsége az emisszids tulajdonsagiban is megnyilvanul. A 4 nm-nél
kisebb kristalyok méretfiiggetlen emisszidval rendelkeznek az ismert feliileti fedettség esetén. A
karboxil és a hidroxil csoportok eltavolitasa erés eltolodast okoz az emisszios spektrumban'”,
megallapithatd, hogy a SiC nanokristdlyok emisszidja a feliileti allapotokbol szarmazik 4 nm
alatt. Ehhez jarul hozza a rendszerben felfedezett masik emitter, ami a feliileten talalhaté SiOx
rétegbdl szdrmazik. A kisérleti eredmények Osszefoglaldsaként sematikus dbrdn mutatom be a
SiC nanokristalyok optikai tulajdonsadgainak méret és feliiletfiiggését. (4-7. illetve 4-8. ébra).
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a kvantumbezartsag fellépése. Ezt a mérettartomanyt még nem szintetizaltuk. A
6 nm-nél nagyobb szemcsék tombi jelleget mutatnak.
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4-8. dbra. Az emisszio feliilet és kornyezetfliggése 4 nm alatti szemcsékben
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Az eredmények eldre vetitik, hogy a 4 nm alatti kristdlyokban 1étrehozandd emisszids centrumok
megjelenését a feliileti allapotok befolyasolhatjak, ezért elengedhetetlen ezen allapotok ismerete
és tervezése.

Emitterek l1étrehozasa SiC nanokristalyokban

A heves reakcio, amivel a SiC keramia port eléallitom, nagyszamu kristalyhibakat hoz létre a
rendszerben. A SiC-beli hibdk ugyanakkor képesek megvaltoztatni a rendszer optikai és magne-



ses tulajdonsagait. Erre képesek példaul a ponthibdk a SiC-ban. Az olyan ponthibat, ami egyut-
tal emitter is, szincentrumnak nevezzik.

Castelletto csapata vizsgalta az altalam 1étrehozott nanokristalyokat és kimutatta, hogy azokban
egyfoton emitterek talalhatéak, melyek széles emisszios spektrummal rendelkeznek 650 nm-nél
elhelyezkedd zérus fonon vonallal. Ezek a nanokristdlyok azonban joval nagyobbak, mint a ko-
rabban bemutatott molekula méreti nanokristalyok. A mintdk méreteloszlasat dinamikus fény-
szoras modszerével (DLS) mértem ¢és az atlagos méret 110 nm-nek adddott. A legkisebb
nanokristaly mérete, amelyben a szincentrumot kimutattak, 80 nm volt.

A nanokristalyokat SiC keramia porbol allitottam elé. A SiC-on kétszer hajtottam végre rozsda-
marast, centrifugaltam 8000 rpm-el, majd a feliiluszét 100 kDa-os centrifugamembranon sziirtem
at. A retentat oldal tartalmazza a vizsgalt nanokristalyokat.

5 ALKALMAZASI LEHETOSEGEK

A SiC nanokristalyok bioldgiai alkalmazhatosagat mi is és masok is bizonyitottak. Ugyanakkor a
kékeszold emisszid és az alacsony kvantum hatidsfok nem teszi eldnydssé a SiC nanokristalyok
alkalmazasat a gyakorlatban. A SiC stabilitdsa és biokompatibilitdsa mellett ez az anyag kiilon-
leges optikai tulajdonsadgokkal ruhdzhat6 fel magas spinii alapallapottal rendelkez6 optikailag ak-
tiv ponthibak segitségével. Az ilyen rendszerek az alapjat jelenthetik 0 tipusu magnetométerek,
bioszenzorok, egyfoton emitterek kifejlesztésének. Az éltalam fejlesztett modszerekkel képesek
vagyunk 80 nm-es kristdlyokban létrehozni ilyen centrumot. Kutatdsaim hozzéjarultak, hogy
jobban megértsiik a 4 nm alatti kristalyokat. A kovetkezd nagy feladat a kivant szintcentrumok
kialakitdsa a 4 nm alatti kristalyokban is.

6 TEZISEK

Doktori cselekményemhez kapcsolhatd legfontosabb eredményeket 6 tézispontban foglaltam 6sz-
sze. Ehhez 5 kozlemény tartozik (T1-T5).

1. Uj moédszert dolgoztam ki olyan egyfoton emittert — E centrumot — tartalmazé 80-100
nm-es sziliciumkarbid kristdlyok eldallitasara, amelyek elényds fotoemisszos
tulajdonsaga lehetdvé teszi felhaszndldsukat a bioldgiai képalkotisban és a kvan-
tuminformatikai eljarasokban. (T1)

2. Uj modszert dolgoztam ki olyan SiC keramia por elballitisara, amelybdl kiindulva



javithatéak a SiC nanokristalyok tulajdonsdgai. Megmutattam, hogy a prekurzorbol hi-
drotermalis rozsdamarassal eldallitott SiC nanokristalyok feliiletén 1évé karboxil csopor-
tok mennyisége megndétt a korabbi forrasokhoz képest (T2), ami javitja a SiC nanokris-
talyok alkalmazhatosagat biologiai rendszerekben, tovabba a nanokristalyok atméréje 1-4
nm-re redukalédott (T2, T4, TS5), és ennek koszonhetéen a nanokristdlyok in-vivo
kozegben is alkalmazhatdakka valtak.

3. Kifejlesztettem a SiC nanokristdlyok hidrotermalis rozsdamarasan alapuld eldallitasi
modszerét (T2, T3, T4, TS), és megmutattam, hogy az ) mddszernek kdszonhetéen a
kitermelés a hagyomanyos eljarasokhoz képest a kétszeresére nott, az eldallitott részecs-
kék mérete szamottevoen (6 nm-r6l 3 nm-re) csokkent, méreteloszlasuk pedig sziitkebbé
valt (T3).

4. Infravords abszorpcios spektroszkopiai moédszerrel kimutattam, hogy a hidrotermalis
rozsdamarassal eldallitott 4 nm alatti SiC nanokristalyok feliiletén karboxil és hidroxil
csoportok talalhatdak (T2, T3). Elsoként hataroztam meg SiC nanokristalyokat tartalmazo
kolloid rendszerek titralasi gorbéjét, amelynek inflexios pontjait a feliileten 1évo karboxil,
szilanol és alkohol csoportoknak tulajdonitom. Ezek a mérések igazoltak, hogy a SiC
nanokristalyok feliiletén mind a C mind a Si atom kapcsolodik hidroxil csoportokhoz
(T2).

5. Centrifugaszirésen alapuld eljarast dolgoztam ki hidrotermalis rozsdamarassal eldallitott
1-30 nm-es részecskéket tartalmazd SiC szolok méretszeparalasara. Az igy eldallitott
rendszerek optikai tulajdonsagait tanulmanyozva igazoltam, hogy a 4 nm-nél kisebb SiC
nanokristalyok nem mutatnak kvantumbezartsagot (T5), tovabba, hogy a 4-30 nm-es SiC
nanokristalyok esetében tiltott savhoz €s pakolasi hibakhoz rendelheté emisszié mutat-
kozik (T5).

6. Vizes kozegl szintézist dolgoztam ki hidroxil csoportokkal boritott, valamint hidrogénnel
boritott, stabil SiC kolloidok eldallitasara (T2), tovabba a hidrogén boritott SiC kolloid
foto-oxidaciojaval SiOy boritasti SiC-ot allitottam elé (T2). A feliileti csoportokat in-
fravoros abszorpceids spektroszkopiaval azonositottam. Az igy eldallitott SiC nanokris-
talyok egyszeriibb feliilettel rendelkeznek, ezért alkalmasak a feliileti csoportok optikai
tulajdonsagokra gyakorolt hatasanak vizsgalatéra.

7. IdOkorrelalt emisszids spektroszkopiaval vizsgaltam az eltérd feliiletli SiC nanokristalyok
optikai tulajdonsagait. Kidolgoztam egy, a kolloidokra is hasznalhat analitikai modszert
egymasba atlapold emisszids spektrumokkal rendelkezd fénykibocsatd centrumok azo-
nositasara (T2). Az eldallitott modellrendszereken megmutattam, hogy a hidrogénnel bo-
ritott SiC nanokristalyok oxidalddnak vizes kdzegben a SiC ismert stabilitasanak ellenére
(T2). Els6ként azonositottam egy SiOx-beli emisszios centrumot a SiC nanokristalyokban
(T2), és megmutattam, hogy a 4 nm-nél kisebb SiC nanokristdlyok emisszioja delokalizalt
feliileti allapotokon keresztiil torténik (T2, TS).
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