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Anotacija

Darba tiek aplukotas dazadas sistemas, ko veido bakteriofaga viruss un feroskidruma
maghemita nanodalinas y — Fe,0,, mainoties feroskidruma tilpuma dalai. Galvena uzmaniba
tiek pieversta sisteémas izotropa gela stavoklim, kam piemit viskoelastiskas 1paSibas, ka ar1 skidra
kristala kiilu fazei. Izmantojot reometrijas un dinamiskas gaismas izkliedes metodes, Sie stavokli
ari tika izmantoti primara darba mérka sasniegSanai: sistémas reologisko parametru noteik$anai
argja magnétiskaja lauka. Zinot sist€mas un to reologisko parametru uzvedibu dotajos apstaklos,
Ir iesp&jams secinat par to iek$€jiem procesiem, ka ari par materiala, ko veido dota sist€ma,
Ipasibam.

Rezultati tika salidzinati ar pieejamiem zinatniskajiem rakstiem par So t€mu, tika noverteta

$adu zinatnisko pétljumu nozime un talakas attistibas perspektivas.

Atsleégas vardi: Pfl viruss, feroskidrumi, maghemita nanodalinas, arjais magnétiskais lauks,

viskoelastiskais géls, kiilu strukttras, Neniitona Skidrumi.



Abstract

Bacteriophage virus and ferrofluid maghemite particles form the different systems,
depending on maghemite particles volume fraction. Viscoelastic isotropic gel phase and liquid
crystalline bundling phase are observed. Rheometry and dynamic light scattering methods are
used to achieve the main aim of this research: defining rheological parameters of the system in
external field. Systems rheological parameters behaviour data ensures the knowledge about its
internal processes, and material properties based on it.

The results are compared with available scientific articles, the importance of researches in

this scientific area and further development outlook are discussed.

Key words: Pf1 virus, ferrofluids, maghemite particles, external magnetic field, viscoelastic gel,

bundling structures, Non-Newtonian fluids.
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1 levads

Biologiskam sistémam piemit sarezgitas Tpasibas, un to ietekmi daudzos gadijumos ir loti
gruti analiz€t un izskaidrot. Tomér $adam sisttmam ir loti liels potencials daudzas zinatnes
nozares, tapéc ir nepieciesams pétit to uzvedibu dazados apstaklos un meginat izskaidrot Tpasibu
izmainu mehanismus, lai rastu tam atbilsto$u pielietojumu. Saja darba tiek apskatitas sistémas,
kas lidz $im netika pé&titas - Pf1 virusa un maghemita dalinu sistémas.

Pfl virusa un feroSkidruma maghemita dalinu sistémas atkariba no pievienoto magnétisko
dalinu tilpuma dalas var veidot dazadas strukttiras, galvenas no kuram ir tiklveidigas un kilu
struktiiras. STs struktiiras, savukart, arT ir pamats dazada veida Neniitona $kidrumiem: $kérsoti
saistitajam sist€émam, pieméram, §1 darba gadijuma, viskoelastiskajam izotropam gélam, vai ari
Skidra kristala kulu fazei (bundling).

Katras sistemas fazes pastavésana tiek nodro$inata ar attiecigo magnétisko dalinu tilpuma
dalu sistema. Viskoelastiska izotropa g€la faze ir novérojama pie mazakam magnétisko dalinu
tilpuma dalam neka kilu fazes gadijuma. Viens no darba uzdevumiem ir noteikt g€la fazes
pastavésanai nepiecieSamo magnétisko dalinu tilpuma dalas intervalu, un secinat, ka pie
dazadam $7 intervala tilpuma dalam mainas sisteémas reologisko parametru uzvediba atkariba no
pieliktas deformacijas. Cits $1 darba uzdevumu punkts ir saprast, ka Sie reologiskie parametri pie
dazadam koncentracijam tiek ietekméti ar ar€jo magnétisko lauku, un vai vispar §im laukam ir
kaut kada ietekme.

Nosakot sistémas reakciju uz augstak minétajam manipulacijam, ir iesp&jams spriest par to
ka par materialu, kuram piemit noteiktas mehaniskas ipasibas, un kur§ var tikt izmantots,
pieméram, fizikas, biofizikas vai medicinas mérkiem. Ka ar1, zinaSanas par sist€émas reakciju uz
argjo ietekmi palidz spriest par tas iek$€jiem procesiem.

Visi $§1 darba mérijjumi tika veikti ar miisdienigu reometra iekartu un dinamiskas gaismas
izkliedes iekartu. Ar reometra palidzibu (izmantojot makroreologisko metodi) tika meérita
reologisko parametru: kompleksas viskozitates, uzkrasanas un zudumu modulu izmaina. Ar
reometra iekartas spolu sisttmu tika nodroSinats ar€jais magnétiskais lauks. Savukart,
dinamiskas gaismas izkliedes metode palidzgja iegiit sistemas difuizijas koeficienta izmainas
ainu, lai defin€tu viskoelastiska izotropa géla pastavésanas intervalu.

Visos eksperimentos tika izmantoti: 5% Pfl viruss; feroskidruma ar maghemita
nanodalinam 0,8% Skidums, pH=4,08; feroSkidruma ar maghemita nanodalinam 0,2% Skidums,

pH=5,1; 0,03M HEPES biuferskidrums, pH=5,8; ka ari | M MgCl, skidums.



Bakteriofags (Pfl) ir stienveida vienpavediena DNS filamentu viruss (att.1.1.) ar

molekularo masu ap 1,6-10" Da. Tas ir elastigs, ar garumu 2 um un diametru 6 nm [1].
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Att.1.1: Ar atomspéku mikroskopu iegiita Pf1 bilde [1]

ST pétijumu nozare varétu bit loti aktuala ne tikai fizika, proti, miksto materialu izveides,
izp&tes un uzlaboSanas joma, bet arl tur, kur dazadas dabaszinatnes krustojas un notiek to
veiksmiga mijiedarbiba, piem&ram, biofizika vai bioinZenierija. Nemot véra to, ka gandriz visi
biologiskie skidrumi, kas ir sastopami dzivajos organismos, ir Neniitona §kidrumi, starp kuriem
ir arT polielektroliti (DNS, F-aktins) tapat ka Saja darba pétitais Pf1 viruss, var saprast, ka tiem ta
vai cita meéra izpildisies sakaribas, kuras tika konstatgtas $aja darba. Manipulgjot ar So Skidrumu
Ipasibam un reakcijam, var noverst dazas patologijas [14], ka ari veidot jaunus biomaterialus.

ST darba otraja nodala tiek apskatiti Neniitona $kidrumi ka tadi, to Ipasibas, un konkr&ti
viskoelastisko sistemu ieks€jas mijiedarbibas un struktiiras, to reologisko parametru izmainas.
Ka arT viskoelastibu aprakstoSie lineari un nelineari reologiskie modeli.

TreSaja nodala tiek aplikotas dinamiskas gaismas izkliedes metodes teorija, aprakstitas
feroskidruma magnétisko dalinu 1pasibas, ka art tiek prezenteéta DLS eksperimentala dala un tas
skaidrojumi.

Ceturta nodala ir veltita reometrijai un reologijas teorijai. Tiek apskatita reologisko
parametru izmaina atkariba no magnétisko dalinu tilpuma dalas un argja magnétiska lauka,
pielikti grafiki. Ir veikta rezultatu analize un salidzinajums ar citu autoru darbiem $aja nozarg.

Piektaja nodala ir noraditi darba secinajumi, ka ar1 izvertetas talako petijumu perspektivas

un iespgjas.



2 Neniitona Skidrumi

2.1 Viskoelastiskas sistémas

Atskiriba no Nitona Skidrumiem, kuriem viskozitate ir konstanta, un nav atkariga no

deformacijas atruma y, Nendatona $kidrumiem viskozitates vértiba mainas atkariba no pieliktas

deformacijas, ka ar1 spriedzes 7 atkariba no deformacijas atruma nav lineara funkcija, ka tas ir

Nitona Skidrumu gadijuma. Reologija péta tie$i Neniitona Skidrumu uzvedibu. Tos attiecigi var

sadalit trijas grupas:
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sist€mas, kuras ir neatkarigas no laika, t.i. deformacijas atrums y dotaja punkta ir atkarigs
tikai no momentanas spriedzes t taja pasa punkta, un nonemot deformaciju, materials
uzreiz un pilnigi reform&as. Atkariba no viskozitates izmainas, palielinoties
deformacijas atrumam, izskir pseidoplastikus, kuriem viskozitate  eksponenciali
samazinas (shear-thinning), un dilatantus, kuriem viskozitate eksponenciali palielinas
(shear- thickening). Sada veida materiali, pieméram, ir krasas un tinte.

sist€mas, kuras ir atkarigas no laika, t.i. deformacijas atrums ir funkcija ne tikai no
spriedzes lieluma, bet ari no no spriedzes ilguma. Tapat ka pirmaja gadijuma péc
viskozitates reakcijas, bet tagad jau palielinoties spriedzes ilgumam, izskir divus veidus:
tiksotropikus, ja viskozitate samazinas, un reopektikus, ja ta palielinas. Pieméri:
lod@sanas pastas, plastizoli.

viskoelastiskas sist€émas, kuram piemit gan viskoza Skidruma, gan elastiskas cietvielas
ipasibas. Jaatzime, ka viskoelastiskas sist€mas ar1 var biit gan neatkarigas no laika, gan
atkarigas, un atkariba no viskozitates izmainas izradit pseidoplastisku vai dilatantu
uzvedibu, vai arT tiksotropisku vai reopektisku, bet atSkiriba no pirmaja un otraja punkta
minétajiem materialiem, tie pavisam savadak reag€é uz slodzes nonemsanu savu

viskoelastisko 1pasibu del. Pieméri: dazadi geli, amorfie poliméri, biopoliméri.

Saja darba tiek apskatitas viskoelastiskas no laika neatkarigas sistémas. Viskoelas- tiskas

sistémas savukart var sadalit nesaistitajas (unlinked) un Skérsoti saistitajas (cross- linked)

sisteémas. Lai noteiktu sistémas tipu, var izmantot Deboras skaitla kritériju (1),

D, = (1)

@
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kur ¢ ir materiala raksturigais relaksacijas laiks, un t, ir raksturigais novérosanas laiks.

v

Viskoelastiskajiem Skidrumiem (nesaistitiem polimériem) Sis skaitlis ir mazaks neka
viskoelastiskajam cietvielam.

Nesaistito sistému struktiiru, ja polimera koncentracija ir pietiekosi liela, atSkiriba no
saistitajam, veido vairaki samezglojumi: katra individuala makromolekula atrodas zemakaja
energijas patérina stavokli, un tapéc, ja uz to neiedarbojas nekada argja slodze, ta veido 3D
vijuma formu. Katram vijumam ir gandriz sferiska forma un katrs ir vairakas reizes sapits ar
blakus eso$o makromolekulu. (sk. att. 2.1.1)

Tadgjadi Saja gadijuma iznemot tiri mehanisko mijiedarbibu, tadu ka berze un elastibu, kas
veidojas pateicoties samezglojumu struktiirai, ir pienemts, ka nedz primaras valences saites
(kimiskas saites) vai kimiskais tikls, nedz sekundaras kimiski- fizikalas saites speku tikla veida
nepastav starp makromolekulam. Ta ka absoliiti nekadi pievilkSanas speki starp
makromolekulam nedarbojas, tas ir sp&jigas Ieéni kusteties, vienai slidot attieciba pret otru.

Nesaistitas sistémas uzvedas ka viskoelastiskie Skidrumi (péc nosaukuma var saprast, ka
Saja gadijuma materials ka jau visas viskoelastiskas sistémas uzrada gan skidruma viskozas
ipaSibas, gan cietvielas elastiskas, bet tomér domingjosaja loma ir S$kidrums). Ja apskata

viskoelastiska Skidruma reakciju uz deformaciju, tad var izdalit tris posmus (att.2.1.2):

Att.2.1.1: Samezglojumu modela reprezentacija

1.posms: zudumu modula vértiba G” (loss modulus) ir lielaka par uzkrasanas modula
vertibu G’ (storage modulus). Sis posms ilgst lidz laika vértibai t., un $aja intervala materials

izteiktak izrada tiesi $kidruma pasibas. So stavokli sauc par ’sol” stavokli.



2.posms: laika no t,, Ilidz t, notiek gelacijas process (gelation). Saja posma
starpmolekularie mijiedarbibas speki veido speku fizikalo 3D tiklu. Bet atSkiriba no
viskoelastiskajam cietvielam (Sk&rsoti saistitajam sistémam) $is tikls nav pastavigs. Tas veidojas
uz kaut kadu noteiktu laiku, un pastav vienlaicigi ar samezglojumu struktiram. UzkraSanas
modulis joprojam ir mazaks par zudumu moduli, un tas nozimé, ka samezglojumu struktiiras
joprojam doming. Punkta ty; notiek t.s. sol/gel pareja, un $is punkts attiecigi saucas g€la punkts.

Var redzet, ka G’ un G” liknes $aja vieta krustojas (G’=G”).

3.posms: “pagaidu” (temporary) fizikalais 3D tikls pilniba noforméjies, un kluva par
domingjoso struktiiru, tapéc var redzet, ka zudumu un uzkrasanas modulu liknes ir samainijusas
vietam, un tatad G’ ir lielaks par G”. lestajas g€la vai cietvielas stavoklis (cietvielas 1pasibas

doming par Skidruma 1pasibam) [3].

Savukart reologiskos modifikatorus, vairakums no kuriem ir dazada veida ggli un

biezinataji, respektivi, Skeérsoti saistitas viskoelastiskas sist€émas, var sadalit §adas kategorijas [4]:
% g¢eli, kuri tika izveidoti atgriiSanas spéku darbibas rezultata, respektivi, izversti divkarsie
slani;

% padstrukturétas sistémas, kur tiek inducétas vajas flokulacijas, lai formétu gélu. Sis tips
pieprasa stingru dalinu izméru un formas kontroli, jo koloidalai sist€émai, kas kalpo par
izejas materialu Saja gadijuma, Sie parametri ietekme daudzas Tpasibas;

¢ biezinataji, kuri sastav no augstsvara molekularajiem polimé&riem vai siki atda- Iitiem
dalinu sisttemam, kuras mijiedarbojas nepartrauktaja faze, veidojot 3D struktiiru;

¢ Skersoti saistitie poliméri (kimiskie geli);

*» paSorganizetas struktiiras tadas ka associativie biezinataji;

¢ kubisko, heksagonalo vai lamelaro fazu Skidro kristalu strukturas.

No §1 saraksta detalizétak ir verts apskatities kimiskos g€lus un fizikalos (vai ”parastos”, ka
ir noradits daudzos literattiras avotos) g€lus. Peédgjie veido 3D spéeku tiklu, un tie arT tika
Gels - ir “puscietviela” vai viskoelastiska cietviela, kur vienas dalinas ir ”’slazdotas” citu
dalinu tikla. Gelu var klasificét ka “Skidrums cietviela” disperso sistému. AtSkiritba no no
pargjam dispersam sisttmam (koloidi, suspensijas u.t.t.) g€la dispersas fazes dalinas ir saistitas
telpiskaja struktiira un nepiedalas Brauna kustiba. Tatad gels ir saistiti dispersa sist€ma.

Atskirtba no nesaistitiem polimeriem, geli ir koherentas dispersas sist€mas, respektivi,

starpmicelarie speki ir krasi izteikti un veido pastavigu tiklu.

Ja apskatam kimiskos un fizikalos gé€lus, tad ar1 tiem, tapat ka nesaistitiem po- limeriem,
pastav kaut kads veidoSanas posms, kura var definét gelacijas procesu, g€la punktu u.t.t. Tikai

atSkiriba no nesaistitiem polim&riem §is process ir laika, nevis pieliktas slodzes jautajums.
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Att.2.1.2: Viskoelastiska Skidruma uzvediba

Kaut kada laika perioda sist€ma tiek lidzsvarota un parvérSas par gelu, kas, savukart, jau
”piedaloties” reologiskajos mérijumos, un reaggjot uz pielikto spriedzi, nekad vairs neuzradis
uzkrasanas un zudumu modulu Iiknu krustosanos (ja netiek parsniegta spriedzes slieksna vértiba,
protams, un géla struktiira netiek izjaukta) (sk.att.2.1.3).

Pilniga izveidoSanas ir notikusi tad, kad lielakais molekulu klasteris divergé uz bezgaligu
izm&ru kimiskajiem g€liem un, kad molekulu kustibas korelacijas garumi divergé uz bezgalibu
fizikaliem géliem. Kimiskiem géliem eksistg t.s. kimiskas reakcijas transformacijas (conversion)
parametrs p, kur§ nosaka gelacijas procesa attistibu. Parametru, kur§ atbilst géla punktam, sauc

par sliek$na parametru p,. Attiecigi, kad materials nav to sasniedzis un p< p,, tad tas atrodas sol

o vl — 1

_____

Savukart, nesaistiti poliméri veido pagaidu speku tiklu tieSi deformacijas iedarbibas
rezultata (pie lielam cikliskajam frekvencém reologiskajos mérijumos), proti, rada uzkrasanas un
zudumu modulu liknu mainu vietam (sk.att 2.1.4). Attela var redz&€t uzkrasanas un zudumu
modulu (G’ un G”), ka arT kompleksas viskozitates # izmainu atkariba no cikliskas frekvences,
proti, pieliktas deformacijas atruma.

Tagad apskatisim sikak kimisko un fizikalo g€lu struktiiru. Kimiskas sk&rsosanas (cross-
linking) reakcija makromolekulas, kas ir saistitas sava starpa ar (primaram) kimiskajam saite€m,
veido kimisko “tiltinu” tiklu AtSkiriba no nesaistitiem polimériem Sk&rsoti saistito polim&ru

(kimisko g€lu) molekulas nevar brivi slidét viena gar otru, nesabojajot tiklu, kimisko saiSu d&l.



Fizikalo g€lu gadijuma jaapskata vispirms virsmaktivo (surfuctant) molekulu koncepciju.
Virsmaktivo vielu molekulas veido k&di, kura sastav no galvas” (head) grupas un “astes” (tail)
grupas. Galvas grupa ir hidrofila un lipofoba, proti, piesaista idens molekulas un izvairas no
lipidu molekulam, un gandriz visos gadijumos ta ir ladéta (iznemot specialu neitralo tipu).
Savukart, aste ir hidrofoba un lipofila, ka ar1 elektriski neitrala. Pec galvas grupas ladina izskir
anjonu, katjonu un amfifilu tipus. Virsmaktivas molekulas veido superstruktiiras - micellas
(izskir stienveida (rod-like), sferiskas, cilindriskas, tarpveida u c.) - tadas paSorganizetas
sistémas, kuru kopas arf formé apskatito vielu, proti, fizikalo gélu. Sis kopas veidojas, jo starp
micellam pastav ieks€jie mijiedarbibas speki - starpmolekularie van der Valsa spéki, kuri,
savukart, ir balstiti uz fizikali-ktmiskajam saitém (sekundaras saites) starp molekulam (ka
piemérs: iekSmolekularo fidenraza tiltinu saites), un tam ir daudz mazaka saites energija neka
primarajam sait€ém. Mijiedarbibas speki veido 3D speku tiklu, kas ari nodroSina ggla
pastavésanu. Van der Valsa speki paredz dipola-dipola mijiedarbibu starp pasam dalinam, ka ari
starp dalinam un apkart esosas dispersas vielas molekulam. Starpmolekularas mijiedarbibas veidi
var bt dazadi: Kizoma spéki, ja ta ir elektrostatiska miejiedarbiba starp pastavigiem dipoliem;
Debaja speki, ja indukcijas d€] mijiedarbojas pastavigie un inducétie dipoli; un Londona sp&ki
(dispersijas spéki), ja mijiedarbiba notiek starp savstarp&ji inducétiem dipoliem [3]. Tadgjadi
veidojas fizikalais ggls, turklat, tas var bt gan pilnigi skérsoti saistits, gan arT nepilnigi. Ja §adai
strukturai klat (nepilnigi saistitajam g€lam) pievienot, piem&ram, metala jonus, tad starp tiem ar1
pastaves noteikta mijiedarbiba, un joni médz izkartoties krustoSanas vietas, veidojot jau pilnigi

Skeérsotu sisteému.

N

|n*|

>
Igw

Att.2.1.3: Saistito poliméru reologisko parametru izmaina
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Att.2.1.4: Nesaistito poliméru reologisko parametru izmaina

2.2 Reologiskie modeli

Materiala viskoelastibu var aprakstit ar dazadu teorétisko modelu palidzibu. Pastav lineari
un nelineari modeli. Lineari modeli ir derigi tad, kad reologiskajos pétijumos tiek pielietotas loti
mazas deformacijas. Ka jau tika pieminéts pirmaja apaksnodala, viskoelastiskajam sistemam
spriedzes 7 atkariba no deformacijas atruma nav lineara funkcija, ka tas ir Nitona Skidrumu
gadijuma. Bet pie loti mazam deformacijam var pienemt, ka atkariba ir lineara (nobides gradients
ir mazs, un plisma var tikt aprakstita lineari), un, attiecigi, aprakstit materiala viskoelastibu ar
linearo modelu palidzibu. Savukart, nelineari modeli tiek izmantoti gadijumos, kad materialam
pieliktas deformacijas ir loti lielas. Sada gadfjuma nelinearu atkaribu vairs nevar pienemt par
linearu un aprakstit viskoelastibu ar linearu modeli, jo pie lielam deformacijam lineariem
modeliem neizpildas koordinatu sistemas invariances princips [8]. Tatad jaizmanto nelineari
modeli. Neeksisteé nekadi diferencialie vai integralie vienadojumi, lai aprakstitu viskoelastiska
materiala uzvedibu, kur§ “jit” loti stipras deformacijas, tapec jauzsver, ka paslaik vél nav ideala
nelineara modela, kur§ bez trikumiem ieverotu pilnigi visus nepiecieSamus kriterijus. Tomer tie
pastav, un konkrétos gadijumos diezgan precizi var aprakstit materiala uzvedibu. Atskiriba no
nelineariem modeliem, lineari ir diezgan sen un smalki izstradati, un galvenie no tiem ir
Maksvela modelis, kur§ apraksta viskoelastiskos skidrumus, un Kelvina-Voigta modelis, kurs

apraksta viskoelastiskas cietvielas.
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2.2.1 Maksvela modelis

Saja modeli galvenie sistémas struktiirelementi ir elastigs elements (atspere), kurs

paklaujas Huka likumam:

=Gy 2)
un viskozs elements, kur§ paklaujas Nitona likumam:
T
y== 3)
n

Gan Maksvela, gan Kelvina-Voigta modela koncepcija paredz materiala ipasibu un
uzvedibas aprakstiSanu, izmantojot So elementu paral€lo vai virknes sléegumu. Maksvela modela
gadijuma viskoelastiskais Skidrums tiek aprakstits, izmantojot elementu virknes slégumu
(sk.att.2.2.1.1). Virknes sléguma katram elementam ir viens un tas pats spriegums 7 , savukart,

kopgja deformacija y ir vienada ar abu elementu deformaciju summu:

Y=V1717, (4)

5|

Att.2.2.1.1: Maksvela modela slegums

Katru §is izteiksmes locekli var atvasinat péc laika. Izmantojot (2), lai noteiktu », un (3),

lai noteiktu y, , un ievietojot to (4), dabu:

%:%+dﬁ (5)
dt dt dt

7T

4 2 G (6)

Tatad ir ieguta sakariba starp materiala bides spriegumu un un deformaciju.
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2.2.2 Kelvina-Voigta modelis

Ar S0 modeli tiek aprakstita viskoelastisko cietvielu uzvediba. Sléguma tiek izmantoti tie
pasi elementi, kas bija Maksvela modeli, proti, elastigs un viskozs elements, tikai Soreiz tie ir
saslégti paraléli, nevis virkné (sk. att.2.2.2.1).

Materiala uzvedibu pie pieliktas slodzes, kad abi elementi ir savienoti paraléli ar nekustigo
rami, piemeram, t.s. slides deformacijas testos (creep tests) var sadalit trijos poSmos:

1. posms: Pirms slodzes pielikSanas abi elementi neizrada nekadas deformacijas;

2. posms: Kad ir pielikta slodze, deformacija palielinas nepartraukti tik ilgi kamér darbojas
slodzes speks. Abi elementi var tikt deforméti tikai kopa, pie tam vienlaicigi un ar vienadu
pagarinajumu, jo tie ir savienoti ar nekustigd ramja palidzibu. Deformacijas process ir
aprakstams ar eksponencialu funkciju: deformacija méreni palielinas, kamér nesasniedz

maksimalo vertibu.

Att.2.2.2.1: Kelvina-Voigta modela slegums

3.posms: Saja posma - kad slodze ir nonemta, atspere uzreiz tiecas elastigi atgriezties
sakuma pozicija un pie sakuma formas, un §is dzin€jspeks liek abiem elementiem beigas sasniegt
vinu sakuma pozicijas. Bet ta ka viens no elementiem ir viskozs, Sis process notiek ar zinamo
aizturi. P&c slodzes nonemsanas reformacijas process atkal ir eksponencials un no laika atkarigs,
kur beigas tiek sasniegta deformacijas nulles vertiba tapat ka testa sakuma, ja testéSanas laiks ir
pietiekosi ilgs (sk att. 2.2.2.2).

Attela 2.2.2.2 var redzet, ka Sis tests ir pielietojams arT pie viskoelastiskiem Skidrumiem.
Otra likne apraksta viskoelastisko cietvielu uzvedibu saskana ar Kelvina-Voigta modeli: var
redzet, ka procesa beigas tieSam tiek sasniegta deformacijas nulles vértiba. Savukart,
viskoelastisko Skidrumu gadijuma (pirma likne) var novérot, ka péc slodzes nonemsanas pat péc
diezgan ilgas miera fazes, materials kaut kada noteikta mera saglaba deformaciju, un §1

deformacija porcija ir pastaviga. Seit slodzes cikls ir neatgriezenisks, un materiala forma péc
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test€Sanas paliek izmainita. y_ reprezenté viskoelastiska Skidruma uzvedibas elastisko porciju,

un §T ar1 ir reformacijas beigu vertiba, proti, ta parada kada dala no deformacijas tika ’parvaréta”
reformacijas procesa - Cik daudz no sakuma formas materials bija sp&jigs sev atgriezt. Savukart,

y, reprezente viskoelastiska §kidruma uzvedibas viskozu porciju, un tas vértiba ir pastavigi

A'”““‘.._—————— q—————K——

~
P
t

Att.2.2.2.2: VE Skidruma un VE cietvielas deformacijas maina slides testa

paliekoSa deformacija.

Sadas viskoelastiska $kidruma un viskoelastiskas cietvielas reakcijas uz slodzi var
izskaidrot sekojosi: VE Skidrums pieliktas slodzes dél ir spiests plust. Ta rezultata starp
iek$gjiem materiala komponentiem (atomiem, molekulam) rodas kustiba. Ta, savukart, noved pie
iek$€jas berzes un viskozas uzsildisanas. Dala no deformacijas energijas, kura rodas berzes dgl,
tiek iztéreta vai nu materiala sildiSanai, vai nu tiek izklied&ta apkartgja vide, respektivi, ta netiek
uzkrata, un nevar tikt izmantota reformacijas procesa. Tiesi tapéc reformacija nevar notikt pilna
meéra, proti, paliek kaut kada dala no deformacijas. Savukart, viskoelastisko cietvielu gadijuma
energija, kas rodas deformacijas procesa, lielaka vai mazaka méra, tiek uznemta deform&jama
materiala. Kad slodze tiek nonemta, $1 uzkrata energija arl klust par pilnas reformacijas
dzingjspeku - tiesi ta tiek izmantota $aja procesa [3].

Matematiski Kelvina-Voigta modeli ir iesp€jams aprakstit ar diferencialo vienadojumu,
kur§ saista spriedzi ar deformaciju un deformacijas atrumu. Pilna sisteémas (sléguma) spriedze
veidojas ka abu elementu spriedzu summa. Savukart, pilna deformacija ir vienada ar katra
elementa deformacijas vertibu atseviski:
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T=1,+7, (7)

Y=0=7e (8)

Ievietojot (2) un (3) vienadojuma (7), un izmantojot (8) nosacijumu, (7) var uzrakstit:

t=ny+Gy 9

Paslaik galvenokart izmanto modelus, kuros ir apvienotas dazadas slégumu kombinacijas,

atkariba no pétamas problémas. Tads, piemeram, ir DzefrT modelis.

2.2.3 Nelinearais UCM modelis

Saja modificétaja Maksvela modeli (Upper Convected Maxwell Model) tiek izmantoti
augSejie konvektivie atvasinajumi p&c laika jeb Oldroida atvasinajumi. Tatad ja parastaja
Maksvela modeli vienadojuma, kas apraksta materialu, figuré bides spriedzes (vispariga

gadijuma spriedzes tenzora) atvasinajums péc laika, tad nelineara modela vienadojuma ta vieta

\%
paradas spriedzes tenzora aug$éjais konvektivais atvasinajums 7 . Sis atvasinajums izsaka viena

maza materiala elementa izmainas pakapi kustibas un deformacijas procesa. Ta ka atvasinajums
ir pierakstits koordinatu sistéma, kas rot€ un izstiepjas kopa ar materialu, tad tas arT nodrosSina
invariances principa saglabasanos, respektivi, to, ka attieciba starp spriedzes tenzoru un

deformaciju nav atkariga no konkrétas koordinatu sistémas, kura tiek izmantota aprakstiSanai.
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3 Sistemas dinamisko parametru noteikSana ar DLS

metodi

Ka jau bija teikts ievaddala, stavoklis, kura atrodas apskatama sist€ma, ir saistits ar ladina
blivumu un pievienoto dalinu valenci [1]. Piem&ram, pastav noteikta koncentracija, pie kuras
notiek stavokla maina vai ir novérojams konkréts stavoklis, atkariba no pievienoto dalinu
valences. Savukart, ladina blivums ir atkarigs no dalinu tilpuma dalas, dalinu izmé&ra un dalinu
virsmas ladina. Mainoties 1adina blivumam sistéma, ta struktiira parveidojas, kas tiek konstatéts
ka vidgja difuzijas koeficienta vertibas izmaina. Savukart, ladina blivumam sasniedzot kaut kadu
noteiktu ,,slieksni”, pie atbilstosas difuzijas koeficienta veértibas, sist€éma pariet cita stavokli. Ta
ka dazadam sistemam visi Sie parametri, proti, dalinu valence, izmérs un Zeta-potencials (no ta ir
atkarigs virsmas ladin$) atskiras, tad atSkiras attiecigi arT dazadu stavoklu koncentraciju intervali
un ladina blivumi, pie kuriem ir nov€rojamas parejas vai kaut kada konkréta stavokla
pastavésana. Ja ir iesp&jams noteikt difiizijas koeficienta atkaribas no ladina blivuma Iikni, tad
var novérot, pie kadam vértibam pastav nepiecieSamais sist€émas stavoklis un kura bridi tas
izzud. Ta ka ladina blivums ir atkarigs no dalinu izméra, dalinu virsmas ladina (Zeta-potenciala)
un to tilpuma dalas, tad, vispirms ir janosaka Sie visi parametri. Pirmos divus ir iesp&jams noteikt
un noveértét ar dinamiskas gaismas izkliedes metodes palidzibu (DLS — dynamic light

scaterring).

3.1 Dalinu izmeéri un Zeta-potencials

Dalinu izméru noteikSana $aja metodé ir balstita uz to, ka dalinas tiek apgaismotas ar
lazera staru, un to izkliedétas gaismas intensitates sadalijuma fluktuacijas tiek analizétas,
pielietojot Brauna kustibas koncepciju, kas ir saistita ar dalinu izmeriem. Attela 3.1.1 var redzet,
kada veida dalinas izkliede lazera gaismu, un ta nonak detektora.

Aina, ko rezultata iegiist ar detektora palidzibu, sastav no gaiSajiem un tums$ajiem
apgabaliem. Ka var saprast, gaiSie apgabali rodas tur, kur izkliedéta uz dalinam gaismas nonak
viena faze, un notiek konstruktiva interference. Savukart, tumSo apgabalu gadijuma, gaisma
detektora nonak pret€jas fazes, un notiek destruktiva interference [5]. Sist€mas dalinas nav
stacionaras — tas pastavigi Kustas Brauna kustibas dél — kustibas, kura notiek tapéc ka dalinas
nejausi saduras ar to apkart eso$a Skidruma molekulam. Ir viegli izspriest, ka mazas dalinas

kustas atri, bet lielas, attiecigi, 1€ni. Sakaribu starp dalinu izmériem un to atrumiem Brauna
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kustibas dg] apraksts Einteina-Stoksa vienadojums (10). Saja formula dalinu atrums tiek

lesaistits difuzijas koeficienta veida.

From Laser

) ' Maost light passas
through unscattered

e ey, | Average
Detectar e AN o SN intensity

The scattered light falling on the detector.

Att.3.1.1: Gaismas izkliede uz dalinam [5]

Seit n ir viskozitate, r — dalinas radiuss, T — absoliita temperatiira un k; - Bolcmana
konstante.

Ja dalinas kustas, tad iegiita interferences aina blis mainiga, tatad intensitate jebkura
noteikta punkta fluktu@s, proti, gaiSie apgabali misies ar tumsajiem. Tadgjadi iekartas sistéma
merTs intensitates fluktuaciju pakapi un izejot no tas noteiks dalinu izmeérus.

Saja posma tiek izmantota korelacijas funkcija (sk. att.3.1.2), kura parada, kada méra

iekartas piefiksétie intensitates signali sakrit laika sava starpa.

-
=
=

= Correlation

t=0 t= 00
Time

Att.3.1.2: Korelacijas funkcijas grafiks [5]
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Pieméram, ja viens signals nonaca laika t=0, bet cits péc kaut kada loti neliela laika spriza
ot, proti, laika t+ Ot, tad skaidrs, ka Sie signali loti labi sakrit, un Sai sakritibai atbilstosa
korelacijas funkcijas vertiba ir liela (tuvu maksimumam). Savukart, ja otrais signals tiks
piefikséts laika t+60t, tad korelacijas vértiba jau nebiis tik laba, un, attiecigi, signalu sakritiba
samazinasies. Pec grafika m&s varam redzet, ka laikam tiecoties uz bezgalibu, korelacijas vértiba
tiecas uz nulli, un attiecigi, intensitates signalu sakritiba arvien samazinas. Piem&ram, ja
intensitate laika t ir I(t), bet intensitate pec spriza ot ir I(t+3t), tad normaliz&ta autokorelacijas
funkcija biis:
<@t +a) >
<) >? (11)

g% (o)

No S§ts funkcijas var izrékinat pirmas kartas korelacijas funkciju, kas atbilst Gausa
sadaltfjumam:

g (30 =[g* () -1 12)

ST pirmas kartas korelacijas funkcija var bt izteikta ari, izmantojot diftizijas koeficientu
(jeb atrumu):

g () = Aexp(-Dg°at) + B (13)

Seit A ir korelacijas funkcijas amplitida, D — difuzijas koeficients, q — izkliedes vektora
modulis un B — sakumpunkts [12]. Tatad, zinot korelacijas funkciju, no §is izteiksmes var iegit
difuzijas koeficienta vertibu. Savukart, zinot difuizijas koeficientu, no (10) var izrékinat dalinas
radiusu, proti, tas izmeru, kas art ir DLS galameérkis.

Zeta-potenciala gadijuma vispirms tiek noteikts elektroforétiskais kustigums, un péc tam,
izmantojot Henrija vienadojumu, tiek izrékinats arT pats zeta-potencials. Kas ir zeta-potencials?
Ja apskatam Skidruma slani, kas ir apkart dalinai (sk.att. 3.1.3.), tad to var sadalit divas dalas:
iek3gja (Sterna) slani, kur joni ir stipri saistiti sava starpa, un aréja, diftizijas slani, kur vini nav
tik stingri saistiti. Tad€jadi, katrai dalinai apkart pastav divkarsais elektriskais slanis.

Attela 3.1.3 var redzét, ka apgabals, kas ietver visu Sterna slani (no dalinas virsmas lidz
difuzijas slana sakumam) un nelielu diftizijas slana dalu, ir definéts ka slides plakne (slipping
plane). Kad dalina kustas, joni, kas atrodas §is plaknes robezas, kustas tai lidzi, savukart, tie joni,
kuri atrodas arpus slides plaknes nekustas kopa ar dalinu. Zeta-potencials — ir slides plaknes
robezas potencials. Zeta-potenciala vertiba nosaka koloidalas (vai dispersas) sist€mas potencialo
stabilitati. Ja sistemas dalinam ir liels negativs vai pozitivs zeta-potencials, tad sist€ma ir stabila,
jo dalinas centisies atgriisties sava starpa, un nekadas tieksmes uz flokulaciju neparadisies. Ja,
turpreti, dalinam ir mazs zeta-potencials, tad nekadi speki nevar€s noverst to satuvinasanos un

talako flokulaciju. Tatad $aja gadijuma dispersa sistéma nebiis stabila.
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Distance from particle surface
Att.3.1.3: Divkarsais slanis apkart dalinai [5]

Viens no vissvarigakajiem faktoriem, kuri ietekmé zeta-potenciala vertibu, ir pH, t.i.
tdenraza raditajs. Ir novérojama noteikta atkariba: ja pH ir mazs (skaba vide), tad zeta-potenciala
vertiba biis pozitiva (un tas ir skaidrs, jo skaba vide doming pozitivie Gidenraza joni); savukart, ja
pH ir liels (sarmaina vide), tad zeta-potencials biis negativs (domingé negativie hidroksida joni).
So likumsakaribu reprezentacija ir attélota attéla 3.1.4.: pieméram, ja mums ir sarmaina vide ar
lielu pH, un me&s pievienojam sist€mai klat vel sarmu, tad ta klust vel sarmainaka, un, attiecigi,
zeta-potencials paliek negativaks. Savukart, ja Sai sisteémai tiek pievienota skabe, tad negativie
joni tiek neitraliz&ti, un zeta-potencials pakapeniski palielinas, 11dz tas sasniedz nulles vertibu. Ja
sistémai turpina pievienot skabi, tad potencials klist arvien pozitivaks. Punktu, kur zeta-
potenciala vértiba ir vienada ar nulli, sauc par izoelektrisko punktu. Saja punkta sistéma atrodas
visnestabilaka stavoklt.

Tas, ka katrai dalinai piemit elektriskais slanis uz tas virsmas, padara iesp&jamas noteiktas
dalinu 1pasibu izpausmes ar€ja elektriskaja lauka. Visus Sos efektus, kuri paradas elektriska lauka
ietekmg, sauc par elektrokingtiskajiem efektiem. Sos efektus var sadalit &etras galvenas
kategorijas:

% elektroforéze: ja ladéta dalina Kustas attieciba pret Skidrumu ar€ja elektriska lauka

iedarbiba.

X/

% elektroosmoze: ja argja elektriska lauka iedarbiba Kkustas skidrums attieciba pret

stacionaru ladeto dalinas virsmu.
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% plistoss potencials: elektriskais lauks tiek generéts skidruma piespiedu plisanas attieciba
pret stacionaru ladéto dalinas virsmu dél.
¢ nogulsnésanas potencials: elektriskais lauks tiek generéts ladéto dalinu kustibas attieciba

pret stacionaru skidrumu dgl.

Eﬂ -
-
_ 40 a
-
E 20+
i
g 0
] i
B 20 :
- - 1
N i
40 - Isue-le-cl:rk_::
paint !
1
-60 =4 T T T T T
2 4 B 8 10 12

pH

Att.3.1.4: Zeta-potenciala atkariba no pH [5]

Zeta-potenciala noteikSanai tiek izmantots elektroforétiskais efekts. Dalinas tiek pievilktas
pie pret€jo zimju ladinu elektrodiem elektriskaja lauka, bet viskozie speki darbojas prett Sai
tieksmei. Kad tiek sasniegts lidzsvars starp Siem diviem spékiem, dalina sak kustéties ar
konstantu atrumu. Tas atrums ir atkarigs no sekojosiem lielumiem:
¢ elektriska lauka intensitate
¢ vides dielektriska konstante

% vides viskozitate
% Zeta-potencials

Dalinu atrumu parasti méra ar LDV (Laser Doppler Velocimetry) metodes palidzibu. Sis
metodes butiba atgadina to, kura tiek izmantota dalinu izméru noteikSanai. Arl Seit tiek
izmantota lazera gaisma, kas tiek izkliedéta uz dalinam, un tiek meéritas signala piefiksétas
intensitates fluktuacijas, kur fluktuaciju atrums ir proporcionals dalinu atrumam. Nomeritie
dalinu atrumi parasti tiek attiecinati uz to elektroforétisko kustigumu, proti, atrumi tiek izteikti
lauka intensitates vienibas, kas arT nozimés kustigumu. Zinot elektroforétisko kustigumu, varam

izmantot Henrija vienadojumu (18), kurs saista to ar Zeta-potencialu:

26-Z-1(K,)

U E
3n (14)
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Kur Z — ir zeta-potencials, € — dielektriska konstante, U - elektroforétiskais kustigums, n —
viskozitate, f( K, ) — Henrija funkcija.

Ja mérjjumiem tiek izmantotas sist€mas, kas ir saistitas ar iideni, tad pielieto Smoluhovska
tuvinajumu, un $aja gadijuma Henrija funkcijas vertiba ir 1,5. Savukart, ja sist€tma ir iesaistita
kaut kada cita viela (tas nav udens), tad izmanto Hakela tuvinajumu, un Henrija funkcija ir
vienada ar 1. Pirmaja gadijuma, ka likums, piedalas dalinas, kuru izmérs ir lielaks par 0,2 pm.

Hakela tuvinajuma gadijuma dalinas ir loti mazas, mazakas par min&to vertibu.

3.2 Maghemita dalinas

Ka jau bija pieminéts ievaddala, eksperimentos tika izmantoti feroskidrumi ar maghemita

nanodalinam y — Fe,0,. Maghemits (jeb mehemits) ir koloidalas dzelzs oksida dalinas. Lai

ieglitu magnétiskos ferodkidrumus, no fero- vai ferimagnétiskajiem materialiem® tiek veidoti
ultradispersie koloidalie $kidumi, kuros koloidalo dalinu veida arT ir sastopamas maghemita
nanodalinas. legiito koloidalo $kidumu, savukart, ,,integré” kaut kada nesg€jvidé, piemeram,
tdeni. Tadgjadi, ir ieglits magnétiskais Skidrums.

Magnétiskos skidrumus raksturo to plistamiba (viskozitate), ka art sp&ja mijiedarboties ar
argjo magnétisko lauku. Magnétiskaja Skidruma ir loti liels daudzums maghemita nanodalinu,
kur katra no tam darbojas ka loti mazs patstavigs magnéts. Argjais magnétiskais lauks orienté
katras dalinas magnétisko momentu, un tas noved pie Skidruma magnétisko un reologisko
ipasSibu izmainam. Pieméram, magnétiskais Skidrums var mainit savu viskozitati argja
magnétiska lauka iedarbiba [7].

Maghemitu ir iesp&jams sintez€t sekojosa veida: vispirms tiek sintez€ts magnetits (vél

viens dzelzs oksida nanodalinu veids) lidzizgulsnéSanas reakcija:

2FeCl, + FeCl, + 8NH ,OH — Fe,0, ¥ +8NH,Cl + 4H,0 (15)

Dzelzs saliem pievienojot amonija hidroksida Skidumu (divveértigo un trisvértigo dzelzs
jonu un sarma maisijums), tiek izraisita kondensacijas reakcija, kuras rezultatd veidojas

magnetits (nogulsnes). Sis nogulsnes tiek oksidétas ar 0,34 M Fe(NO,), $kidumu, un silditas

! ferimagnétikis — materials, kura atomu magnétiskie momenti dazados apaks$rezgos ir versti antiparaléli tapet ka
antiferomagnétikiem, bet atSkiriba no tiem, ferimagnétikiem daZzadu apaksreZgu momenti nav vienadi péc savas
vertibas, un tapéc rezult€josais moments nav vienads ar nulli
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90°C temperatira lidz maghemita iegiiSanai. Magnétisko Skidrumu iegtist, atdalitas nogulsnes
peptiz&jot ar tdeni. Tatad ir iegiti skabie feroSkidrumi ar maghemita nanodalinam [11], kuram
piemit pozitivais virsmas lading, kur§ parasti ir ap 10pC/cm? jeb 0,63 e~ /nm? [13]. Sis dalinas
ir superparamagnétiki - to magnetizacijas nelielas vertibas magnétiskaja lauka pieaug, un,
palielinot magnétiska lauka vertibas, iziet uz piesatinagjumu. Ja maghemita nanodalinas tiek

parklatas ar citratjoniem, tad to virsmas ladini biis negativi.

3.3 Sistemas iespeéjamie stavokli

Ka zinams, puselastigie poliméri, starp kuriem ir loti daudz tiesi biopoliméru parstavju —
dzivo organismu vai biomaterialu, ir sp&jigi veidot dazadas sist€mas, piem&ram, izotropus gglus,
dazadu fazu skidros kristalus, ka art citas sakartotas vienibas. Bakteriofags Pfl ir viens no $ada
veida puselastigiem polimériem, kuri Gidens Skidumos klust par stiprajiem polielektrolitiem,
visbiezak ar negativiem ladiniem, attalums starp kuriem ir daudz mazaks neka Bjeruma garumsz.
Tatad arT bakteriofags ir spgjigs veidot dazadas sisteémas. Iznemot $1 darba galveno objektu —
izotropu gelu, kuru bakteriofags veido tam pievienojot magnétiskas feroskidruma dalinas, ir
jauzsver, ka tas veido ari citas struktiiras, pieméram, t.s. kiilu strukttru (bundling, bundled
structures). Lai saprastu at$kiribu starp minétajiem sistémas stavokliem, ir jaapskata katrs no
tiem.

Visi augstak minétie poliméri sastav no filamentiem — tieSi tie arT ir tas vismazakas
vienibas, kuras mijiedarbojoties un veidojot kaut kadus tiklus, form& veselas struktiiras.
Filamenti var biit daZzadi orientéti, ka art tiem var biit dazadi mijiedarbibas veidi. Tiesi Sie faktori
arT nosaka dazadu struktiiru pastavésanu (sk. att. 3.3.1).

Ja apskatam pirmo stavokli — izotropu fazi, kura ari atradas petamais géls, tad var redzét,
ka filamenti Saja gadijuma ir patvaligi orientéti, un tieSi tas arl padara orientacijas entropiju
maksimalu. Orientacijas entropija ir ta, kuru nosaka filamentu iespgjamo izkartojumu skaits. Visi
sekojosie stavokli jau ir pieskaitami pie skidro kristalu fazém. Nematiskaja faze visi filamenti ir
orientéti viena virziena, tie ir gandriz paraléli viens otram. Sada izkartosanas palielina
translacijas entropiju uz orientacijas entropijas samazinasanas rekina. Sads apraksts kiet pilnigi
logisks, jo translacijas entropiju nosaka filamentu ,kustigums”, proti, tiem visiem ir noteikta
orientacija, kas, attiecigi, samazina orientacijas entropiju, bet $aja stavokli tie var kustéties

jebkados veidos, respektivi, tie var veikt translacijas kustibu visdazadakos veidos, nemainot savu

2 Bjeruma garums — raksturigais attalums, kura elektrostatiskas mijiedarbibas energija ir liclaka par termisko
energiju Ky T.
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orientaciju. Savukart, izotropa fazeé viss ir otradi: haotiskas izkartoSanas dél filamenti nav tik
brivi sava translacijas kustiba, jo tie vienkarsi trauc€ viens otram. Gan pirmai, gan otrai fazei ir
viena kopiga Tpatniba: tas abas tiek nodroSinatas ar ieks$€jo mijiedarbibu starp paSiem
filamentiem.

Savukart, nakoSie divi gadijjumi: kubiska un kiilu faze pastav pateicoties ,,argjai”
mijiedarbibai starp filamentiem un saistoSiem elementiem (linkers, att€loti ar punktiniem).
Kubiskaja fazé filamenti tiecas izkartoties trijos savstarp&ji perpenikularos virzienos. Saja
gadijuma pastav tala orientacijas kartiba, bet ne translacijas, jo saistoSo elementu un filamentu
mezgli neveido periodisko rezgi. Kilu faze, péd&ja no apskatamajam, ir $kidra kristala faze, kura
filamenti ir paraleli viens otram un veido heksagonalu pakojumu ar saistoSiem elementiem
savienojosiem tos kopa.

Var redzet, ka nematiska un kiilu faze ir diezgan lidzigas péc sava izskata, tomér tas
atSkiras, jo nematiskaja fazé starpfilamentu mijiedarbibai ir atgriiSanas daba, neskatoties uz
saisto$o elementu klatbiitni, savukart, kiilu fazé mijiedarbibai ir pievilkSanas raksturs.

Visas miné&tas fazes, iznemot kulu fazi, ir balstitas uz tiklveidigam struktiiram, kas veidojas
filamentu kopu mijiedarbibas d&l (sk. 2.nodalu) Sadas struktiiras nodroSina $kérsoti saistito
sistemu veidosanos, kas ari ir pétamais izotrops g€ls. Savukart, kiilu fazi (bundling) nodroSina
kiilu struktiiras (bundled structures). Tas vairs nav $kérsoti saistitas sist€mas, bet pavisam citi
objekti. Ka vél vienu interesantu dazadu fazu veidoSanas Ipatnibu varétu minét to, ka gari

saistoSie elementi tiecas veidot tiklveidigas struktiiras, kamer 1sajiem ir tendence formét kiilus

[6].

Isotropic Nemuatic Cubuatic Bundle
/’\! {}}¥f

oA
W= A

Att.2.3.1: Dazadu fazu filamentu izkartos$anas [6]

Ka jau iepriek$ bija minéts, novérojot diftzijas procesu, kas notiek sistéma, proti, sekojot
lidzi difuzijas koeficienta izmainai atkariba no ladina blivuma (jeb magnétisko dalinu
koncentracijas), ir iesp&jams noteikt dazadu stavoklu pastavésanas intervalu, stavoklu parejas
momentu, un, attiecigi, secinat kada koncentracijas intervala veidojas darbam nepiecieSamais

sist€mas stavoklis, proti, gels.
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3.4 Sistemas stavoklu eksperimentala noteikSana

Lai veiktu eksperimentus ar sist€ému, kas sastav no Pfl virusa un feroskidruma, vispirms ir
jaizpeta feroSkidruma magnétisko dalinu 1pasibas, un tikai tad ir iesp&jams spriest par to
atbilstibu konkrétai petamajai problémai. Magnétisko dalinu 1pasibas, ko var noteikt ar DLS
palidzibu, proti, Zeta-potencials un dalinu izmérs parada, magnétisko dalinu dispersas sisteémas
stabilitati un dispersitates atbilsttbu normalam sadalijumam.

Izmeru noteikSanas gadijuma tiek iegits sadaltjums, kas ir redzams attéla 3.4.1.

Var redzet, ka sadalijums tuvinati atbilst Gausa normalam sadalfjumam, ir tikai viens pikis,
un tas, savukart, liecina par mazu izméru dispersiju. Tapec eskperimenta iesaistitas dalinas var
tuvinati uzskatit par monodispersu sist€mu ar vienu noteiktu izmé&ru. Ar DLS aprékinatais dalinu
izmérs atbilst dalinu hidrodinamiskajam izméram, kas ietver arT nelielu apkart esoSa Skidruma

slani, tap€c precizak raksturigo izméru var noteikt ar magnetizacijas liknes palidzibu (sk. tabulu
3.4.1). Tabula var redzet ar1 citus maghemita ipaSibas, kuras tika noteiktas ar magnetizacijas
liknes metodes palidzibu (M. Majorovs, FI), taja skaita arT dalinu radiusu, kas ir vienads ar 15,4

nm, un tika izmantots art §1 darba aprékinos.
Savukart, dalinu Zeta-potencials tika noteikts ar DLS palidzibu. 0,8% feroskidrums tika

atSkaidits ar tident,
mérijumu programmas iestatfjumos tika izvéléta Hakela aproksimacija Henrija funkcijai, jo

dalinu izméri ir mazaki par mikroniem.

Size Distribution by Number
30 ............ ......................................................
E llll I|I .
E20-...............:...............Ij.il...........................................
& ' F
- | !
2 : IIE \
g 10 ............... SRRRREERRRRRERE 1 2 .III ..........................................
= : f-
III : I.I".
0 i / ; AN ' ; i
0.1 1 10 100 1000 10000
Size (d.nm)

Att.3.4.1: Dalinu izmeéru sadalijjuma Iikne

legtta vertiba ir 37 mV, kas nozimée, ka $adu dalinu dispersa sisteéma ir stabila un tas var

pielietot eksperimentos ar Pf1.
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Par atskaites punktu eksperimenta ar Pfl tika pienemti dati, kas bija iegliti merijumos
bakteriofaga un magnija hlorida MgCl, sistémai. Sist€mas, kuras sastav no 0,1% Pfl virusa,
HEPES biuferskidruma (pH 5,8) un 1M magnija hlorida dazadas koncentracijas, MgCl, disocié
jonos, un tad metala pozitivie Mg*" joni piesaistas virusam, un veido $kérsoti saistitu sistému
jeb gelu [1]. Gela stavoklis pastav tikai noteiktd magnija hlorida koncentracijas intervala,
respektivi, tas ir salidzinoSi mazas koncentracijas, pie kuram toposas sist€émas komponenteém vél
ir iespgja veidot tiklveidigas struktiiras, nevis kilus, kuri paradas tikai pie lielakam sals
koncentracijam (sk.att. 3.4.2).

Paraugi tika pagatavoti, izmantojot 490 ul HEPES biferskidruma, 10 pl Pf1, tad Katru reizi
pieliekot klat jauno sals porciju, tika palielinata tas koncentracija sistéma. Sakuma ar soli 0,5 pl,
tad 1 pl, pec tam arsoli 5 pl, un beigas jau ar soliem 10 pl un pat dazos gadijumos 20 pl, lidz
sistéma jau bija 150 pl magnija hlorida, kas atbilst 231 mM. M&rijumu programmas iestatijumos
tiek ievadita atbilstosa viskozitate. Sist€mas parametri tieck mériti 25°C temperatiira. Pie katrai
sals koncentracijas tiek veikti 2-3 merfjumi, tadgjadi ir iesp&jams salidzinat noteikto difuzijas
koeficientu sakritibu.

Sals koncentraciju sistéma var aprékinat péc formulas, izdalot magnija hlorida tilpumu ar

kopgjo sist€mas tilpumu un sareizinot ar sakuma koncentraciju c, zinot, ka ta ir I1M:

' piev

o (17)

Tabula 3.4.1: Maghemita dalinu ipasibas
Paraugs: | FF14-1
Temperatira, K: 293,5
Magnetizacija pie 10 kOe, emu/g: 8,64

Superparamagnétiskais

piesatinajums, emu/g: 8,52
Paramagnétiska uznemSana,cub.cm/g: | 2,98E-05

Maghemita koncentracija *: | 10,7%
Visticamakais magnétiskais
moments, emu: | 9,4E-16

Visticamakais dalinas diametrs **, nm: 15,4
Maksimalais diametrs ***, nm: 21,6
Minimalais diametrs ***, nm: 8,3

Superparamagnétiska uznemsana,
cub.cm/g: | 0,0735
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Att.2.4.2: Sistéemas difuzijas koeficienta D atkariba no magnija hlorida koncentracijas

Tada pasa veida tika pagatavoti arT paraugi ar feroskidruma magnétiskajam dalinam. 490 pl
HEPES un 10 pl Pf1 virusam pakapeniski tika pievienotas feroskidruma porcijas, galvenokart ar
soli 1 pl. Tiks izmantoti feroskidrumi ar sakuma tilpuma dalu ®,=0,8%, ka ar1 ®,=0,2%, lai
ieglitu nepiecieSamas vertibas pavisam mazo tilpuma dalu intervala. Magnétisko dalinu tilpuma
dalu sistema, tapat ka magnija hlorida gadijuma, ir iesp&jams aprékinat pec formulas:

\Y

piev

D=0,

Vkop (18)

P&c magnija hlorida liknes var redzet, ka, metala jonu koncentracijai palielinoties, sist€émas
difuzijas koeficients pakapeniski samazinas lidz sasniedz noteiktu minimalu vertibu, un paliek
gandriz konstants. ST minimala difizijas koeficienta vértiba pie atbilsto§as metalu jonu
koncentracijas ir sistémas stavoklu parejas punkts, respektivi, tieSi $aja punkta, visticamak,
notiek pareja no izotropa géla kilu struktiiru sistéma. ST pareja notiek pie 50 mM magnija
hlorida koncentracijas (0,08%), un Sai koncentracijai atbilstoSais diftizijas koeficients ir
0,467 um? / s . Ir novérojama punktu izkliede, tapec ka mérijumi tika veikti divas dazadas dienas.
Ja apskatam otru likni (att. 3.4.3), kas apraksta sistémas diflizijas koeficienta izmainu
atkariba no pievienoto feroskidruma magnétisko dalinu tilpuma dalas, tad uzreiz varam redzet,
ka §T attistiba pilniba atkarto to, ko més novérojam magnija hlorida gadijuma, proti, mazo
koncentraciju intervala difuzijas koeficients pakapeniski samazinas, un pie kaut kadas noteiktas

koncentracijas tas sasniedz veértibu, péc kuras talak, koncentracijai turpinot palielinaties,
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samazinas loti neievérojami, kliist gandriz konstants, tomer var redzet, ka atskiriba ir dazados
slipumos. Notika sist€mas stavoklu maina. Sistemam ar feroskidruma magnétiskajam dalinam $is
parejas punkts tiek sasniegts aptuveni pie 0,016% magnétisko dalinu tilpuma dalas, kur diftizijas

koeficients ir ap 0,46 xm?*/s.
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Att.3.4.3: Sistemas difiizijas koeficienta D atkariba no magnétisko dalinu tilpuma dalas

3.5 Rezultatu analize un diskusija

Lai kvantitativi salidzinatu diftuzijas koeficienta izmainu, to iesp&jams attélot ka atkaribu

no jonu ladina blivumaq,,,. Zinot magnétiskas dalinas radiusu (15,4 nm) un virsmas ladina

blivumu 0,63 e~ /nm?® [13], ka ari pienemot dalinu par sféru, més varam izrékinat vienas dalinas

ladinu elementarladina vienibas:

o
q, =4r- rz[nm"—]-a{ 2}

nm (19)
Zinot magnétisko dalinu tilpuma dalu sisteéma (18) un vienas sféras tilpumu, var aprekinat

koncentraciju (1/m?), proti, cik dalinu ir vienam?®:

3w
4 7R?

N = \;2 =
sf (20)
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Tad kopgjais ladina blivums tiek noteikts ka koncentracijas (20) un vienas dalinas ladina

(19) reizinajums:

ey = NIL/M°]- 0,[671= Ny o™ /m°] o)

Magnija hlorida gadijuma koncentracija N tiek aprékinata, piereizinot (17) ar Avogadro
skaitli N ,. Seit vienas dalinas ladin3 g, ir vienads ar 2~ . Tadgjadi:

Uiop = o;N =2c'N, (22)

Gan magnija hlorida, gan feroskidruma magnétisko dalinu gadijuma grafikos var noveérot
tadu paSu dinamiku, kurai bija izpausme ari difiizijas koeficienta izmaina atkariba no
koncentracijas (tilpuma dalas). Un tas skiet ir likumsakarigi, jo, ka vargja redz&t péc aprékiniem,
kopgjais l1adina blivums ir proporcionals tilpuma dalai.

Attela 3.4.4 var redzet, ka ,,SkérSla” ladina blivums, pie kura notiek sist€émas stavokla
maina, magnija hloridam ir aptuveni par divam kartam lielaks neka magnétiskajam dalinam.
Attela 3.4.5 varam redzet, ka difuzijas koeficients mainas atkariba no dalinu koncentracijas uz
tilpuma vienibu abos gadijumos. Varam secinat, ka Saja gadijuma atskiriba starp magnija hlorida
»slieksni” un ferodalinu ,,slieksni” ir aptuveni 4,5 kartas.

Ir verts atzimét, ka difuzijas koeficienta izmaina, miisu gadijuma, samazinasanas, ir saistita
ar stavokla mainu. Difuzijas koeficients ir saistits ar sist€mas entropiju. Nepartraukti palielinot
visu laiku metala jonu koncentraciju sistémas izotropa faze, difuzijas koeficients samazinas, jo,
ka zinams, Sis koeficients ir apgriezti proporcionals dalinu skaitam. Taja pasa laika kopa ar
difuzijas koeficientu samazinds ar1 sist€tmas entropija (orientacijas), jo dalinu skaits visu laiku
palielinas. Sasniedzot kaut kadu entropijas vertibas minimumu, dalinas sak formét sarezgitakas
heksagonala pakojuma struktiiras, veidojot Skidra kristala kiilu fazi, respektivi, sistéma kluva
sakartotaka. Talaka jonu pievienoSana vairs nevar ievérojami ietekmét sist€mas entropiju, jo
visas dalinas tiek iesaistitas vienotas sakartotas Skidra kristala strukttiras veidoSana. Tadgjadi art
difuzijas koeficientam ir gandriz nemainiga vertiba, ko ir iesp&jams noveérot visos grafikos.

Magnija hlorida rezultati ir salidzinami ar [1]. AtSkiriba no [1], kur Pfl virusa
koncentracija bija 0,5%, Saja eksperimenta virusa koncentracijai izveidotaja sistéma bija 0,1%
vertiba.

Ja apskata §1s parejas procesu detalizetak, tad analize var iesaistit optiska blivuma raditajus
(OD), kas arf ir atrodami [1]. Seit situacija izskatas otradi, salidzinot ar difuzijas koeficienta
izmainu. Optiskais blivums paliek gandriz nemainigs pie mazam magnija hlorida

koncentracijam, un tikai intervala no 40 mM Ilidz 50 mM ta veértiba sak ieverojami palielinaties.
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Sis sakaribas ir izskaidrojamas sekojosa veida: parejas punkts no izotropas fazes Skidra kristala
fazé (pieméram, pareja izotropa-nematiska faze, vai izotropa — kulu faze) ir tas punkts, kura
gaismas izkliede uz sist€mas dalinam paliek lielaka, proti, sistémas dalinas atnem cauri ejosai

gaismai vairak energijas, un ta samazina savu intensitati.
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Att.3.4.4: Difuzijas koeficienta atkariba no magnija hlorida un magnétisko dalinu ladina blivuma

Bet, ka ir zinams no optiska blivuma definicijas, optiskais blivums parada, kada mera ir
pavajinata gaisma, kas krit uz petamo vielu. Tatad, klust skaidrs, ka, ja optiskais blivums pieaug,
tad gaisma tiek vairak pavajinata, tatad tai tiek atnemta lielaka energija (notiek lielaka izkliede),
un tas nozimé, ka pie kaut kadas noteiktas pievienoto metala jonu koncentracijas notika pareja
no izotropas fazes kidra kristala fazé. Sadas fazu parejas, kuras ir atkarigas no koncentracijas
izmainas, ir liotropas uzvedibas (lyotropic behavior) bitiba. Atskiriba no termotropiskas
uzvedibas, kur fazu parejas notiek temperatiiras izmainas rezultata.

Pastav biopoliméri, kuri pariet no izotropas fazes Skidra kristala nematiskaja faze,
pieméram, ta tas notiek filamentu bakteriofaga fd gadijuma [10], kur§ ir daudz i1saks neka
bakteriofags Pfl. Tiesi tapec tas ir sp&jigs veidot nematiskas fazes struktiras, atskiriba no Pfl,
kur§ savu linearu parametru del, no izotropas fazes pariet kiillu fazé. Pareju nematiskaja faze ir
iesp€jams aprakstit ar Landau vai lidzibas teorijas palidzibu [2], bet ar So darbu tas nav saistits,

tapéc nav verts pie ta kaveties.
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Att.2.4.5: Difuzijas koeficienta atkariba no magnija hlorida un magnétisko dalinu koncentacijas uz tilpuma

vienibu
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4 Reometrija

4.1 Reometrijas metodes un testi

Reometrijas metodes dalas divas svarigakas dalas: mikroreologija un makroreologija.
Mikroreologija paraugs tiek pétits, izmantojot makroskopiskas lodites, ar kuram tas tiek
apSaudits. Parauga lodites tiek kustinatas ar lazerpinceti. Analiz&jot So lodiSu Brauna kustibu,
taja skaita pielietojot EinSteina-Stoksa likumu (10), var noteikt parauga reologiskas Ipasibas.

Savukart, makroreologija, metodg, kas arT tika izmantota §1 darba p€tijumiem, paraugs tiek
analizéts ar dazadu mériSanas sist€mu palidzibu, kuru pamata ir divu plaSu modelis. Divu plasu
modelis paredz, ka augs€ja plate (objekts) ar laukumu A kustas pielikta spéka F dgl, un
rezult€joSais atrums tiek nomérits. Apaksgja plate ir nekustiga. Starp plateém, kuras atrodas
attaluma h viena no otras, ir ievietots paraugs, kur$, augSg€jai platei kustoties, tiek bidits, t.i.
deforméts. Lai §is modelis stradatu, ir jaizpildas diviem nosacijumiem:

¢+ paraugam ir jaizrada pilna adh&zija attieciba pret abam platém bez jebkadiem pielipSanas
pie sieninam efektiem

% izpildas laminaras plismas nosacijumi, t.i. pluisma var tikt reprezentta plakanu slanu
forma, nav turbulences. Tadgjadi slani var kustéties (slidet) viens attieciba pret otru

Tatad, zinot visus pieliktas deformacijas parametrus un izmantojot attiecigas formulas, var
noteikt parauga reologiskos parametrus.

Saja darba tika izmantotas divas dazadas mériSanas sistémas: konusa-plates mérisanas
sisttma (CP MS) un paral€lo plasu mériSanas sistéma (PP MS).

Paral€lo plasu mérisanas sist€éma, kas arT seko no nosaukuma, augséja un apaksgja plates ir
savstarp&ji paralélas. Galvenie mériSanas sistému aprakstoSie liclumi ir atstarpes lielums h
(attalums starp platém) un augs$&jas plates radiuss R. Augsgja plate darbojas ka rotors, savukart,
apaks$gja plate ir nekustiga un iemontéta reometra pamatné.

Konusa-plates meériSanas sist€éma sastav no relativi plakana rinkveidiga konusa un plates.
Konuss ir sistemas augs$€ja dala un darbojas ka rotors Saja gadijuma, bet plate ir nekustiga
apaksgja dala. Galvenie sisteémas parametri ir konusa radiuss R un konusa lenkis o, kas veidojas
starp apaksejo plati un konusa veiduli [3].

Ar katru no $Tm mériSanas sisttmam ir iesp&jams veikt dazadus testus (rotacijas,
relaksacijas u.t.t). Saja darba tika veikti oscilacijas testi, un konkréti, frekvences Iiknes
(frequency sweep) testi. Sajos testos §T darba gadijuma tiek kontroléta deformacijas izmaina (var

biit ar spriedzes), kura harmoniski mainas saskana ar §adu vienadojumu:
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y(t) =y ,sinat (23)
v - 1r deformacijas amplitiida, ta ir konstanta un tiek uzdota meériSanas programmas

iestatljumos. MériSanas laika tiek mainita cikliska frekvence o, lidz ar to mainas ari deformacija.
Uzdodot reometram (23), tas, izmantojot reologiskos modelus, var noteikt bides spriedzes
izmainu laika 1(t) un nobides lenki o:

7(t) =7, sin(at + J) (24)

Pie deformacijas atruma izmainas:

V=V a0 (25)
Tatad, izejot no visiem Siem parametriem, var aprékinat parauga reologiskos parametrus,
tadus ka kompleksa viskozitate 7", uzkrasanas modulis G’, zudumu modulis G>* un rimsanas
faktors tand.
Kompleksa viskozitate tiek aprékinata lietojot (26):

n = r(.t)
(1) (26)

To var sadalit divas dalas: realaja 7', kura nosaka materiala viskozu uzvedibu, un

imaginaraja n'', kura nosaka materiala elastigu uzvedibu.
n =)+ () (27)
Uzkrasanas un zudumu modulus var aprékinat ka:
G'=(r,/y,)C080 (28)
G”:(TA/]/A)Siné (29)

Moduli ir saistiti ar viskozitates realo un imaginaro dalu Sadi:

, Gll

n'=—
(30)

1N} G'

nt=—
@ (31)

Atskiribu starp zudumu un uzkrasanas moduliem var definét ka rimsanas faktoru tand:

tand= & (32)
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4.2 Sistemas reologisko parametru eksperimentala noteikSana

Tika veikta dazadu reometrijas eksperimentu sérija ar reometru Anton Paar MCR502. Tad,
kad mérfjumu merkis bija noteikt reologisko parametru izmainu tikai atkariba no pievienota
feroskidruma tilpuma dalas, neiesaistot aréjo magnétisko lauku, tika izmantota iekartas liela
diametra plate (5 cm), un konusa-plates mérisanas sistemu (CP MS). Savukart, otraja gadijuma —
kad bija nepiecieSams noteikt sist€mas parametru izmainu ari atkariba no argja lauka, - tika
izmantota maza diametra plate (2,5 cm), un, attiecigi, paral€lo plasu mériSanas sisteéma (PP MS).

Vispirms iekarta tika kalibréta izmantojot kontroles ellu - Newtonian standard specimen
2000 AW, kuras dinamiska viskozitate 20°C temperatira ir 1498 mPa*s. Zinot, kadai ir jabit tas
viskozitatei, eksperimentali bija janosaka, cik lielai ir jabiit atstarpei starp reometra platém, ka ar1
to, cik liels petamas vielas tilpums ir janem. Tatad, vislabaka sakritiba ar teorétisko viskozitates
vertibu tika iegiita me&rijumos, kur atstarpe bija 0,1 mm, savukart, optimalakais tilpums ir 150 pl.
Meérijumos ar lielo plati atstarpei ir jabat 0,208 mm, un analiz€jamam vielas tilpumam — 1140 pl.

Ka jau ieprieks teorétiski bija apskatits, meérijjumi tika veikti, izmantojot iekartas oscilacijas
tipa testus, un konkréti, frekvences liknes testa iesp&ju (frequency sweeps tests). Tika uzstadita

deformacijas amplitiidas vértiba, kura ir konstanta visu mérijumu laika: y,= 2%, lai nenoslogotu

sisttmu ar lielam deformacijam, kas var€tu neatgriezeniski mainit vai izjaukt tas struktiiru.
Mertjumi tika veikti pie 20°C temperatras.

Sakuma eksperimenta tika pétita sist€éma, kas sastav€ja no 1% Pfl, 0,64% magnétisko
dalinu. Magnétisko dalinu koncentracija tika pieskanota ta, lai virusa un feroSkidruma tilpuma
dalas butu vienads dalinu skaits. Mérfjumi tika veikti pie dazadam stravas vértibam (ar&ja lauka
intensitates): 0 A, 0,5 A, 1 A,2 A, 3,5 Aun 5 A (0,2T/A), lai novértetu situaciju maksimali plasa
magnétiska lauka diapazona. Peéc 1 T (5A) sasniegSanas tika veikta demagnetizacija, un vel viens
meérjjums pie 0 T. Reometram ir iesp&ja nomerit gan sist€mas komplekso viskozitati, gan
uzkraganas un zudumu modulus. Saja darba tiek attélota uzkrasanas un zudumu modulu izmaina.
Attelos 4.2.1 un 4.2.2 var redzet uzkrasanas un zudumu modulu izmainu atkariba no pieliktas
deformacijas katras lauka vértibas gadijuma.

Nakamajos eksperimentos feroSkidruma tilpuma dala sistéma tika samazinata lidz 0,32%,
t.i. divreiz, salidzinot ar pirmo mé&rfjumu sériju (att. 4.2.3). Savukart, virusa koncentracija palika
tada pati — 1%. M&rfjumi tapat ka ieprieks tika veikti pie tadam pasam lauka veértibam, tikai bez
demagnetizacijas un atkartota 0 T m&rjjuma.

Talakie eksperimenti bija saistiti ar tadu pasu virusa koncentraciju (1%), bet pie laukiem:

0T,0,2T,0,5T, 1T,0 T un ar mazako feroskidruma koncentraciju: 0,031% (att. 4.2.4).
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Att.4.2.1: Uzkrasanas modula atkariba no pieliktas deformacijas dazadu lauku gadijuma pie 0,64%

feroSkidruma tilpuma dalas
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Att.4.2.2: Zudumu modula atkariba no pieliktas deformacijas daZzadu lauku gadijuma pie 0,64%

feroSkidruma tilpuma dalas
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Att.4.2.3: Uzkrasanas modula atkariba no pieliktas deformacijas dazadu lauku gadijuma pie 0,32%

feroskidruma tilpuma dalas

Vel viena eksperimentu sérija sisttma sastavéja no 1% Pfl un feroSkidruma
koncentracijam intervala no 0,016% lidz 0,095%, proti, sist€éma atradas kiilu faze. Attela 4.2.5
var redz@t uzkraSanas modula atkaribu no deformacijas dazadu feroSkidruma tilpuma dalu

gadijuma pie 1 T.
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Att.4.2.4: Uzkrasanas modula atkariba no pieliktas deformacijas dazadu lauku gadijuma pie 0,031%

feroskidruma tilpuma dalas
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Tacu ar dinamisko gaismas izkliedes metodi (DLS) ieglitie rezultati feroSkidruma
magnétiskajam dalinam (sk. 3. nodalu) palidzgja noskaidrot, ka augstak miné&tas feroSkidruma
tilpuma dalas: intervala no 0,016% lidz 0,095%; 0,32% un 0,64%, ne tikai vairs neieklaujas
gela pastavéSanas faze, bet ar1 20 un 40 reizes (0,32% un 0,64% gadijuma), parsniedz kiilu fazes
parejas punkta tilpuma dalu.

Tadgjadi, ja intervala no 0,016% lidz 0,095% tilpuma dalas sistéma visticamak vl atrodas
kilu faze, tad 0,32% un 0,64% gadijuma vispar nav skaidrs, kadas struktiiras tur ir izveidojusas —
vai tas vél joprojam ir kilu struktiiras, vai arT sist€émai notika pareja kaut kada cita faze.

TieSi tapéc, zinot DLS rezultatus, tika veikta cita mérjjumu sérija, kur feroskidruma
magnétisko dalinu tilpuma dala sistéma pilniba atbilda izotropa g€la pastavéSanas intervalam,
proti, no 0,0016% Iidz 0,016%. Sakuma mérijumi tika veikti, izmantojot CP mé&riSanas sist€ému

un liela diametra plati, attiecigi. 1500 pl paraugs tika pagatavots no 30 ul Pf1, 1467 ul HEPES
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Att.4.2.5: Uzkrasanas modula atkariba no pieliktas deformacijas dazadu feroskidruma tilpuma dalu

gadijuma pie 1 T
un 3 pl 0,8% feroSkidruma. No §1 tilpuma reometra analizei tika panemti 1140 pl. P&c tam katru

meériSanas reizi paraugam tika pievienota jauna magnétisko dalinu porcija, tad€jadi pakapeniski

palielinot to tilpuma dalu sisteéma (sk. att. 4.2.6 un 4.2.7).
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Att.4.2.6: Uzkrasanas modula atkariba no pieliktas deformacijas dazadiem feroSkidruma tilpumiem sistema

ar 0,1% Pf1

Nakama mérfjumu sérija bija saistita ar tadu pasu virusa koncentraciju sistéma (0,1%) un
absoltti tada pasu feroskidruma tilpuma dalu intervalu, proti, izotropa g€la fazes intervalu. Bet
Soreiz me&rjjumos tika izmantota maza diametra plate (PP sist€ma), lai, attiecigi, iesaistitu argjo
magnétisko lauku (sk. att. 4.2.8). Mérfjumi tika veikti pie 0 T, 0,04 T, 0,1 T,0,2T,04 Tun 1 T.
Tatad iegiitos rezultatus pie 0 T bija iesp&jams salidzinat ar mérjjumiem, kuri tika uztaisiti,

izmantojot liela diametra plati.
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Att.4.2.7: Zudumu modula atkariba no pieliktas deformacijas dazadiem feroskidruma tilpumiem sistéma ar

0,1% Pf1
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Talakie eksperimenti bija saistiti ar liela diametra plati, bet Saja gadijuma tika izmantota
sisteéma, kas sastavéja no 0,25% Pfl un feroskidruma tilpuma dalu porcijam intervala no 0,004%
lidz 0,04%, proti, m&rfjumos tika analiz&ta ne tikai izotropa g€la faze, bet ari izveidojusies kiilu
faze. Att€los 4.2.9 un 4.2.10 var redz€t, ka pie Sadiem sistémas parametriem mainas uzkrasanas

un zudumu moduli.
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Att.4.2.8: Uzkrasanas modula atkariba no pieliktas deformacijas dazadiem feroskidruma tilpumiem sistéma

ar 0,1% Pfl (maza diametra plate)
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Att.4.2.9: Uzkrasanas modula atkariba no pieliktas deformacijas daZzadiem fero$kidruma tilpumiem sistéma

ar 0,25% Pf1
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Att.4.2.10: Zudumu modula atkariba no pieliktas deformacijas daZzadiem feroSkidruma tilpumiem sistéma ar

0,25% Pf1

3.3 Rezultatu analize un diskusija

Attelos 4.2.1 un 4.2.2 var redzgt, ka pie $adas virusa un magnétisko dalinu koncentracijas,
sistémas reologiskiem parametriem ir tendence palielinaties, ar&ja lauka vertibai palielinoties.
Tomeér var redzet, ka péc demagnetizacijas pie atkartota nulles merijjuma sistéma neatgiezas
sakuma stavokl1 — tas modulu vertibas turpina palielinaties. P&c ieglitiem grafikiem var konstatét,
ka, deformacijas lenkiskai frekvencei palielinoties, kompleksas viskozitates vertiba samazinas,
savukart, uzkrasanas un zudumu moduli palielinas. Ir novérojams arf tas, ka uzkrasanas modula
vertiba parsniedz zudumu modula vértibu. Tas nozimé, ka ari pie $adam lielam feroskidruma
tilpuma dalam, sisteéma ir klasificgjama ka viskoelastiska cietviela. Bet kas par struktiiram tur ir
izveidojusas — absoltiti nav skaidrs, un péc reometra mérijjumu rezultatiem var redzet, ka tas
pagaidam nav iesp&jams analizet, jo sist€émas reakcija uz lauka nonemsanu nevar tikt aprakstita.
Saja gadfjuma magnétiska lauka ietekme ir daudz mazaka neka aréjo (pieméram, parauga
ZUSana, temperatiira u.t.t) un biologisko faktoru ietekme, kuri nav lidz galam skaidri.

Attela 4.2.3 var redzeét uzkraSanas modula mainas tendenci: tas, pakapeniski samazinas,
lauka vertibai palielinoties. Tomér attéla 4.2.4, kur feroskidruma tilpuma dala ir vél mazaka un
atbilst sist€émas kulu fazei, var novérot to pasu tendenci, bet tapat ka gadijuma ar 0,64%

feroskidruma pie atkartota nulles merijjuma sistéma neatgriezas sakuma stavokli. Visticamak, ka
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ja $ads ,.kontroles” mérjjums tiktu uztaisits art 0,32% feroskidruma gadijuma, tad tur varétu
novérot to paSu. No ta izriet, ka sist€mai atrodoties kiilu fazg, vai 20 reizes parsniedzot tas
parejas punktu (0,32% feroskidruma dalas gadijums), ta, atSkiriba no gadijumiem ar loti lielo
feroSkidruma tilpuma dalu (0,64%), sak mainit reakcijas tendences argja lauka ietekmé, proti,
samazinat parametru vertibas, nevis palielinat, tomer ta tapat ka 0,64% feroskidruma gadijuma
nevar tikt analiz&ta tikai ar So reometra mérijjumu rezultatu palidzibu, jo péc lauka nonemsanas
neatgriezas sakuma punkta.

Attela 4.2.5 var redzet, ka mainas uzkraSanas modulis dazadu feroSkidruma tilpuma dalu
gadijuma, sisteémai atrodoties kiilu fazeé. Visos gadijumos vargja noveérot vienu un to pasu no
feroskidruma tilpuma dalas atkaribas attistibu pastavigaja lauka, proti, sakuma reologiskie
parametri (abi moduli) palielinas, feroskidruma tilpuma dalai palielinoties, tad viena bridi,
sasniedzot noteiktu maksimumu, sak 1€nam samazinaties, tad strauji kritas leja, sasniedzot
sakuma vertibu, un tad atkal palielinas (pie maksimalas tilpuma dalas), bet nesasniedzot
maksimumu. Sada uzvediba visticamak liecina par to, ka izmainas ir radu$as maza diametra
plates lielas kladas d&l, nevis tilpuma dalas palielinasanas ietekmé. So lielo kliidu palielina v&l
tas, ka, lai nomainitu paraugu, katru reizi ir jacila plate, tas, savukart, var izmainit sist€mas
stavokli.

Attelos 4.2.6, 4.2.7 var redz&t, ka gan uzkraSanas, gan zudumu modulis, palielinas,
palielinoties feroskidruma tilpumam sistéma, kad sistéma atrodas izotropa faze. So efektu varétu
izskaidrot, izejot no ta, ka feroSkidruma tilpuma dalas palielinasanas gadijuma bez argja lauka
iedarbibas magngtiskas dalinas tiek iesaistitas tikai deformacijas un berzes procesos, kas attiecigi
ar1 atbild par uzkraSanas un zudumu energijam, un dalinu augoSais skaits tikai nostiprina $o
efektu intensitates pozicijas, kas rezultata ari palielina reologisko parametru veértibas.

Kas attiecas uz rimsanas faktoru (zudumu un uzkrasanas modulu attiecibu), tad Seit ir
novérojama sekojosa situacija. FeroSkidruma tilpuma dalai sasniedzot maksimalo vértibu,
rim$anas faktora vertiba vidg€ji samazinajas 1,3 reizes salidzindjuma ar to, kas bija pirmas,
vismazakas tilpuma dalas gadijuma (sk.tabulu 4.3.1). Ta ka rimSanas faktors parada, kada mera
atskiras zudumu un uzkraSanas moduli, un jo tuvak ir rimSanas faktora vértiba vieniniekam, jo
mazak tie atSkiras sava starpa, un jo sisteéma tuvak atrodas ,,idealai” viskoelastibai, kur rim§anas
faktors ir 1, un sistémas viskozitates un elastibas Tpasibu attieciba ir 1:1. Seit feroskidruma
tilpuma dalas palielinasanas rezultata rimsanas faktors kluva mazak tuvs vieninieka vértibai. Tas
nozimé, ka materials $aja gadijuma palielinaja savu viskoelastigu ,,cietvielnieciskumu”, proti,
»attalinajas” no idealas viskoelastibas.

Maza diametra plates gadijuma uzkraSanas modulim (attels 4.2.8), (arm1 zudumu modulim

tas pats) ir nove€rojama haotiska dinamika, kura nevar konstatét kaut kadu atkaribu no
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feroSkidruma tilpuma dalas palielinasanas, un ta nekada veida neatkarto to konsekventu ainu, ko
bija iesp&jams novérot liela diametra plates gadijuma (atteli 4.2.6, 4.2.7). Tatad, var secinat, ka
tik mazas virusa un magnétisko dalinu koncentracijas gadijuma reometra iekarta strada zem

jutibas sliek$na, un tapéc nevar korekti piefiksét reologisko parametru izmainu. Tas nozimg, ka

Tabula 4.3.1: RimSanas faktoru salidzinajums minimalai un maksimalai fero§kidruma tilpuma dalai

sistéma ar 0,1% Pf1

w, rad/s | tan6_min | tand_max | tan6_max/tand_min
100 0,0645 0,404 6,2636
63,1 0,931 0,442 0,4748
39,8 2,16 0,414 0,1917
25,1 4,06 0,447 0,1101
15,8 1,8 0,445 0,2472
10 1,31 0,449 0,3427
6,31 1,12 0,458 0,4089
3,98 1,08 0,469 0,4343
2,51 1,09 0,483 0,4431
1,58 1,17 0,498 0,4256
1 1,28 0,514 0,4016
0,631 1,32 0,531 0,4023
0,398 1,21 0,548 0,4529
0,251 1,08 0,566 0,5241
0,158 4,79 0,58 0,1211
0,1 0,6 0,594 0,9900
Vid&ji 0,7646

Attelos 4.2.9 un 4.2.10 var redzet, ka pie Sadiem sisteémas koncentracijas parametriem ir
novérojama loti interesanta reologisko parametru izmainas attistiba. Lidz 23 pl feroskidruma
tilpumam, kas atbilst aptuveni 0,02% tilpuma dalai sistéma, un kas savukart ir nedaudz vairak
par tilpuma dalas ,,slieksni”, punktu, kur notiek pareja no géla fazes kiilu faze, var novérot tadu
pasu attistibu, kas bija noveérojama ieprieks liela diametra plates gadijuma (att. 4.2.6, 4.2.7),
proti, konsekventu reologisko parametru palielinasanos, palielinoties feroskidruma tilpuma dalai
sisttma. Un, sakot jau ar 0,024%, sist€mas parametri turpina palielinaties, bet loti neievérojami,
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salidzinot ar izotropa gela fazes izmainu dinamiku. Tad parametrs sasniedz maksimalo vertibu
un sak tikpat 1eni samazinaties. Tatad parametru izmainas dinamika kiilu fazé diezgan bitiski
atSkiras no absoluti izotropa g€la izmainu dinamikas, un tai piemit raksturigas, nestandarta
iezimes.

Runajot par rimSanas parametra izmainam, ir verts atzimét, ka ar1 Saja gadijjuma tas vidgji
samazinas 1,6 reizes, salidzinot vismazako un vislielako magnétisko dalinu tilpuma dalu sisteéma.
Tatad arT Seit ir noverojama sisteémas viskoelastiga cietvielnieciskuma palielinasanas.

Attela 4.3.1 var redzét 0,25% virusa un 0,1% lielas plates meérjjumu savstarpgjo
salidzinajumu uzkraSanas modula izmaina atkariba no magnétisko dalinu tilpuma dalas sistéma

(pie w=10 rad/s).
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Att.4.3.1: Uzkrasanas modula izmainas salidzinajums 0,1% un 0,25% Pf1 gadijumos

Salidzinajuma ar citiem meérjjumu rezultatiem, kas ir saistiti ar Pfl virusa veidotajam
struktliram, piem&ram, [1], kur tika apskatita reologisko parametru izmaina atkariba no magnija
hlorida koncentracijas sisteéma ar 0,5% Pf1 izotropa g€la faze, var konstatet, ka rezultati, kas tika
legiiti Saja darba un bija saistiti ar g€la fazi bez argja lauka iedarbibas atkarto izmainas attistibas
dinamiku. Magnija hlorida sistemas gadijuma sals koncentracijas tika palielinatas no 0 mM lidz
10mM, un gan uzkrasanas, gan zudumu modulis pakapeniski palielinajas lidz ar sals
koncentraciju. Turklat, pasa sakuma, proti, mazo sals koncentraciju apgabala, bija noverojami
diezgan strauji parametru izmainas l€cieni, sasniedzot jau lielakas koncentracijas (ap 1 mM)
vertibas turpindja augt, bet diezgan meéréni. Tadu paSu attistibas dinamiku vargam novérot
maghemita dalinu sist€mai ar 0,1% Pf1 izotropa g€la fazg bez argja lauka iedarbibas (atteli 4.2.6,

4.2.7): diezgan strauja palielinasanas sakuma un tad méréna augSana, feroSkidruma tilpuma dalai
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turpinot palielinaties. Bet salidzinot ar sals sisttmam, Seit reologisko parametru vértibu
maksimumi bija mazaki.

Interesants momets ir tas, ka reologiskie parametri $ada veida sisttmam var mainities arl
atkariba no temperatiiras. Piem&ram, ta tas notiek fd virusa gadijuma [10]. Tomer Saja darba Sis
aspekts netika skarts un sistéma tika uzturéta nemainiga temperatiira visu merjjumu laika.

Run3jot par klidam, kas vargja ietekm&t mé&rfjjumu procesu un iegiitos rezultatus, attiecigi,
ir verts atzimét to, ka, pirmkart, ietekme vargja biit saistita ar starpplaSu atstarpes un analiz€jama
tilpuma noteikSanu. Jo tie tika noteikti, balstoties uz ellas viskozitates veértibas sakriSanu ar
teorétisko, ka tika aprakstits 4.2. nodala, un tajos merijjumos (pie atstarpes un tilpuma, kas tika
izmantoti visos darba mérijumos) iegiita viskozitate nesakrita pilniba ar teoretisko, ta bija tuva,
bet neatbilda pilniba, kas ar1 vargja radit kladu.

Un, otrkart, materiala ZiiSana mérjjumu procesa. Tad, kad materials tiek ilgi analizéts
reometra, tas maina gan savu tilpumu, gan struktiiru, gan pasibas, un tapeéc paraugam, kas tika
analizéts vienos un tajos paSos apstaklos, bet dazados laika brizos, rezultati var atikirties. STs

izmainas varbut nav Ipasi dramatiskas, bet tomer kaut kada méra tas ietekme gala rezultatu.
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4 Secinajumi un kopsavilkums

Ka bitisks sasniegums ir izcelams Saja darba noskaidrotais, ka sist€éma, kas sastav no
bakteriofaga Pfl virusa un feroskidruma maghemita dalinam var veidot dazada veida fazu
struktiiras, respektivi, izotropa g€la fazes Skeérsoti saistitas struktiiras un sakartotas Skidra kristala
kiilu strukturas, gluzi tapat ka sisteémas, kuras veido Sis viruss ar multivalentiem metala joniem.
Noveérojumi ar dinamiskas gaismas izkliedes metodiku rada, ka atSkiriba no Pfl virusa un salu
sisttmam, bakteriofaga un maghemita dalinu sistémas izotropa g€la faze tiek piesatinata un
pariet kiilu faze aptuveni 1E+24 e~ /m® kop&ja magnétisko dalinu ladina blivuma, kas, attiecigi,
ir par divam kartam mazak neka Pfl un magnija hlorida sistémas gadijuma.

Tika noteikts, ka izotropa g€la fazg sistémas reologiskie parametri — uzkrasanas un zudumu
moduli nevienmérigi palielinas, feroskidruma maghemita dalinu tilpuma dalai palielinoties,
neatkarigi no virusa koncentracijas sistéma, un tatad, padarot materialu viskozaku un elastigaku,
ka arT palielinot ta viskoelastisko ,,cietvielnieciskumu”.

Eksperimenti ar ar&jo lauku, liek secinat, ka, sist€mai neatrodoties izotropa gé€la fazg, tas
reologiskie parametri rada gan samazinaSanas (mazako feroSkidruma tilpuma dalu gadijuma),
gan palielinaSanas (lielo ferosSkidruma tilpuma dalu gadijuma) tendenci, lauka vértibai
palielinoties. Bet, nemot véra to, ka visos $ada veida gadijumos sisttma neatgriezas
sakumpunkta pec lauka nonemsanas, klist skaidrs, ka paslaik, izmantojot tikai $1 darba iegtitos
datus, nav iesp€jams analiz€t un izskaidrot $adu sisttmu uzvedibas mehanismu. Tadgjadi,
manuprat, vissvarigakais un visinteresantakais, ko paslaik varétu pétit Saja virziena, ir ar¢ja lauka
ietekme tiesi izotropas sistémas gadijuma. ST darba ietvaros §ada veida méginajums diemzel bija
neveiksmigs, jo virusa koncentracija bija parak maza un reometrs bija spiests stradat zem jutibas
sliekSna. Tatad ir nepiecieSams veikt eksperimentus ar lielaku virusa koncentraciju (0,5% vai
1%) 1zotropa g€la fazes intervala, lai novérotu pilnu argja lauka ietekmes ainu. Vai art biitu
noderigi kaut kada veida uzlabot iekartas darbibas mehanismu, vai nu samazinot reometra jutibas
slieksni ta lai varétu stradat ar maza diametra plati un izmantot ar€jo lauku pie mazam
koncentracijam, vai arl izdomat ka var€tu izmantot lauku, stradajot ar liela diametra plates
meériSanas sisteému.

Ir vérts atzimét ari to, ka biologiskas sistémas péc savas biitibas ir loti sarezgitas, un, lai
vaktu kaut kadu mérjjumu rezultatu statistiku, proti, analiz&jot um meklgjot kopigas tendences
vairakiem paraugiem vairaku mérjjumu gadijumos, ir janem véra ne tikai fizikalie efekti, bet ar1

tie, kuri rodas biofunkcionésanas d€l. Tos p&dgjos, savukart, ir diezgan griti paredzgt.
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Vel viens interesants jautajums, kas pagaidam paliek atklats un ko vajadzétu paméginat
atrisinat talakajos pétijumos, ir kapéc izveidotas sist€émas, kas ir vai nu geli, vai $kidra kristala
fazes, un butiba gan pirmie, gan otrie ir saistitas sist€mas, kur visas dalinas ir saistitas sava starpa
viena vesela telpiskaja struktira un tatad nepiedalas Brauna kustiba, var tikt analiz€tas ar DLS
metodes palidzibu, jo, ka zinams, DLS metodes pamata ir kustigas dalinas, kuras izkliede lazera
gaismu. Neskatoties uz to, DLS mé&rijjumos §is sist€mas tiek analiz€tas, un, ka mes vargjam
redzet, rezultati ir diezgan veiksmigi. Tatad Seit ir iesaistits kaut kads neizp@titais mehanisms,
kurs art varétu klit par talako pétijumu objektu.

Bez pielietojuma miksto materialu fizikas nozar€, pastav vél viens svarigs un interesants
»lzaicinajums” $§ada tipa sisttmam un materialiem, kuri var tikt veidoti uz to bazes. Biofizikas un
bioinzenierijas svarigs uzdevums ir atdalit biopolielektrolitu un citoskeleta vai Stinas kodola
filamentu veidotu Skérsoti saistitu tiklveidigu struktiiru vai kiilu struktiru efektus no tiem, kuri
rodas proteinu un filamentu saiSu dél [14]. Tatad, izmantojot sist€mas ar virusa polielektrolitu un
maghemita dalinam var pétit So problému un rast tai atrisindjumus, izmantojot daudz mazakas

koncentracijas, neka tas biitu sals sisttmu gadijuma.
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