TECHNICKA UNIVERZITAV LIBERCI
Fakulta textilni N

Studium sit'ovani zelatiny

Diplomova prace

Studijni program: N3106 — Textilni inzenyrstvi

Studijni obor: 3106T018 — Netkané a nanoviakenné materialy
Autor prace: Bc. Miriam Hruskova
Vedouci prace: Ing. Petr Mike$, Ph.D.

Liberec 2018 EEN



Technicka univerzita v Liberci
Fakulta textilni
Akademicky rok: 2017/2018

ZADANI DIPLOMOVE PRACE

(PROJEKTU, UMELECKEHO DILA, UMELECKEHO VYKONU)

Jméno a pfijmeni: Miriam HrusSkova

Osobni ¢islo: T16000001

Studijni program: N3106 Textilni inzenyrstvi

Studijni obor: Netkané a nanovlakenné materialy

Nézev tématu: Studium sifovani zelatiny

Zadavajici katedra: Katedra netkanych textilii a nanovlakennych materiala

Zasad ro v raeovanis
y

1. Seznamte se s problematikou sitovani zelatiny. Vypracujte reSersi na dané téma.

2. Navrhnéte experimenty zabyvajici se problematikou sitovani zelatiny.

3. Vypracujte metodiku experimentu a jeho hodnoceni.

4. Vyrobte sérii nanovlakennych materiali a otestujte na nich sitovani zelatiny. Experimenty
vyhodnotte.

5. Diskutujte vysledky a navrhnéte dalsi postupy reSeni daného problému.



Rozsah grafickych praci: dle potieby dokumentace
Rozsah pracovni zpravy: 40-60 dle potieby
Forma zpracovani diplomové price: tiSténd/elektronicka

Seznam odborné literatury:

1. MCMURRY, John. Organic chemistry. 8th ed. Belmont: Brooks/Cole, 2012.
ISBIN 978-0840054449.

2. MARK, James E. Polymer data handbook. 2nd ed. New York: Oxford
University Press, 2009. ISBN 978-019-5181-012.

3. LUKAS, David. Fyzika polymert. Vyd. 2. Liberec: Technick4 univerzita v
Liberci, 2013. ISBN 978-80-7494-029-3.

4. PROKOPOVA, Irena. Makromolekularni chemie. Vyd. 2., pfeprac. Praha:
Vydavatelstvi VSCHT, 2007. ISBN 978-80-7080-662-3.

Vedouci diplomové préce: Ing. Petr Mikes, Ph.D.

Katedra netkanych textilii a nanovldkennych materiali

Datum zadani diplomové prace: 13. ¥ijna 2017

Termin odevzdani diplomové prace: 4. kvétna 2018

857

_ TR ‘ prof. RNDr. David Lukas, CSc.
dékanka \ . vedouci katedry

Ing. Jana DraSarovd Ph.D.

V Liberci dne 13. fijna 2017



Prohlaseni

Byla jsem seznamena s tim, Ze na mou diplomovou praci se pln¢ vztahuje zakon ¢.

121/2000 Sb., o pravu autorském, zejména § 60 — skolni dilo.

Beru na védomi, ze Technickd univerzita v Liberci (TUL) nezasahuje do mych autor-
skych prav uzitim mé diplomové prace pro vnitini pottebu TUL.

Uziji-li diplomovou préci nebo poskytnu-li licenci k jejimu vyuziti, jsem si védoma
povinnosti informovat o této skutecnosti TUL; v tomto piipadé ma TUL pravo ode mne

pozadovat uhradu nakladu, které vynalozila na vytvoteni dila, az do jejich skute¢né vy-

v

SC.

Diplomovou praci jsem vypracovala samostatné s pouzitim uvedené literatury a na za-

kladé konzultaci s vedoucim mé diplomové prace a konzultantem.

Soucasné ¢estné prohlasuji, Ze tiSténa verze prace se shoduje s elektronickou verzi, vlo-

zenou do IS STAG.

Datum:

Podpis:



Dékuji svému vedoucimu diplomové prace Ing. Petru MikeSovi, Ph.D. a ostatnim cle-
niim Katedry netkanych textilii za jejich hodnotné rady a pomoc pfi splnéni této diplo-
moveé prace. Dékuji také své rodiné a vSem blizkym, ktefi mi byli v dobé studia

oporou.



Abstrakt

Zelatina je $iroce vyuzivana v riiznych primyslovych odvétvich a nanovldkenné vrstvy
z tohoto biopolymeru ptitahuji diky své biokompatibilité velkou pozornost. Zelatina je
vsak ve vodé rozpustnd, coz predstavuje vyznamnd omezeni. V této praci byl ovéien
navrh, ktery se tyka zesitovani nanovldkenné vrstvy Zelatiny s dendrimery pomoci ky-
seliny polyakrylové. Vysledky dokazuji, Ze pouzitim kyseliny polyakrylové rozpusténé

v dioxanu lze snizeni rozpustnosti nanovlakenné vrstvy docilit.
Abstract

Gelatin is widely used by various industries and nanofibrous layers of this biopolymer
have received considerable attention due to its biocompatibility. However, gelatin fi-
brous structures are water soluble which limit their application in aqueous mediums.
This master thesis deals with the verification of proposal concerning cross-linking the
nanofibrous layer of fish gelatin and dendrimers by polyacrylic acid. The results show
that by using of polyacrylic acid dissolved in dioxane the solubility of the nanofibrous

layer can be reduced.
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Seznam zKkratek

C hustota kohezni energie

DMACc N,N-dimethylacetamid

DMF N,N-dimethylformamid

fa frak¢ni disperzni parametr

fh frak¢ni parametr vodikovych vazeb
f, frak¢ni polarni parametr

AH zména entalpie

PAA kyselina polyakrylova

PEI polyethylenimin

R plynova konstanta, polomér

T teplota

THF tetrahydrofuran

Vi molarni objem

dd disperzni parametr

On parametr vodikovych vazeb

dp polarni parametr

J celkovy Hildebrandliv parametr



Uvod

1 Uvod

Zelatina je pFirodni, biodegradabilni a biokompatibilni polymer, ktery se vyrabi ¢astec-
nou hydrolyzou kolagenu (Foox and Zilberman, 2015). Nanovlakenné vrstvy z zelatiny
mohou byt diky velkému mérnému povrchu nanovlédken, vysoké porozit¢ a malému
priméru port vyuzity v lékarstvi jako materialy pro distribuci 1é¢iv, obvazové materidly
pro hojeni koZnich poranéni ¢i jako substraty pro tkanové inzenyrstvi (Tavassoli-
Kafrani, Goli and Fathi, 2017). Pfed pouzitim by Zelatina méla byt zesitovana, aby se
tak zvysily jeji mechanické vlastnosti a sniZila jeji rozpustnost a rychlost degradace ve
vodnych roztocich (Dias et al., 2017). Dosud bylo vyvinuto mnoho metod pro zesitova-
ni makromolekul Zelatiny, avSak tyto metody se zabyvaji zesitovanim Zelatiny ve formé
roztoku nebo ve formé tenkych filml. Ne vSechny jsou vhodné pro sitovani nanovlaken

(Komarek, 2005).

Tato diplomova prace se zabyva oveéfenim navrhu tykajiciho se zesitovani nanovlaken-
né vrstvy zrybi Zelatiny a dendrimerti. Dr. Dietmar Appelhans z Leibniz-Institut
fiir Polymerforschung Dresden navrhl mozZnost zesitovani této nanovldkenné vrstvy
pomoci kyseliny polyakrylové, kterd by mohla fungovat jako polyaniont a interagovat
s polykationtovym maltézovym plastém dendrimerti prostfednictvim vodikovych miist-
ka. Tento zplisob sitovani by tak mohl vyfesit souasné problémy tykajici se toxicity a

ztraty morfologie Zelatinovych vlaken po procesu sitovani.

Dendrimery jsou vysoce rozvétvené makromolekuly slozené z jadra, vnitini dendritické
struktury a z vnéjsi oblasti s funkénimi skupinami. Pravé pfitomnost funkénich skupin
déla z dendrimerti vhodné nosice 1é¢iv (Dongargaonkar, Bowlin and Yang, 2013). Je-
jich ptiddnim do nanovldkenné vrstvy z Zelatiny by tak mohlo dojit ke snizeni rozpust-
nosti vlakenné vrstvy a zaroven by dendrimery mohly byt vyuzity pro transport latek na

pozadované misto s postupnym uvoliilovanim do prostiedi.



Teoreticka cast

2 Teoreticka cast

Teoretickd Cast prace popisuje v kapitole 2.1 Zelatinu a v kapitole 2.2 dendrimery. Na-

sledné je v kapitole 2.3 uvedena teorie rozpustnosti polymert.

2.1 Zelatina

Zelatina je piirodni, biodegradabilni a biokompatibilni polymer. Diky jeho unikatnim
mechanickym a technologickym vlastnostem je pouzivan v potravinarském, farmaceu-
tickém a kosmetickém primyslu (Foox and Zilberman, 2015). Ve zdravotnictvi se zela-
tina pouzivd jako matrix pro implantdty a jako stabilizdtor ve vakcindch proti
spalnickam, pfiusnicim, zardénkdm, vztekliné, tetanu apod. Je také pouzivana

v obvazech na kryti ran a pro postupné uvoliovani lé¢iv (Saddler and Horsey, 1987).

Poprvé byla zelatina komeréné vyrobena okolo roku 1685 v Holandsku a kratce poté
v Anglii roku 1700. Ve Spojenych statech byla prvni komeréni vyroba Zzelatiny az
v roce 1808 v Massachusetts (GIMA, 2012).

2.1.1 Zdroj Zelatiny

Zelatina se vyrabi ¢aste¢nou hydrolyzou kolagenu, jenZ je hlavni proteinovou slozkou
ktze, kosti a pojivych tkani zvifat véetné ryb i hmyzu. V zéavislosti na zpisobu, kterym
jsou kolageny upraveny, mohou byt vyrobeny dva rizné typy zelatiny s riznymi vlast-
nostmi. Zelatina pochézejici z kyselé hydrolyzy je znama jako typ A, zatimco Zelatina
ziskana alkalickou hydrolyzou kolagenu se nazyva typ B. Kyseld uprava je vhodna pro
méné kovalentné zesitované kolageny nachazejici se v praseCich nebo rybich ktzich,

zatimco alkalickd Uprava je vhodna pro vice zesitované kolageny v kizi skotu (Karim

and Bhat, 2009).

NejcastéjSim zdrojem Zelatiny je veprova kiize (46 %), dale hovézi ktize (29,4 %) a kos-
ti (23,1 %). Tyto zdroje jsou vSak omezené z diivodu nabozenstvi, zvySovani se vegeta-
rianstvi a obav z pfenosu patogentl, proto byly zavedeny dalsi zdroje zelatiny, vcetné
driibeze, ryb a obratlovcil. Zelatina z ryb ma podobné vlastnosti jako Zelatina praseéi, je

tedy vhodnou alternativou (Foox and Zilberman, 2015).

2.1.2 Vlastnosti rybi Zelatiny
Vsechny typy zelatiny maji velmi podobné slozeni, coz jsou proteiny, malé mnozstvi

mineralti a voda. V zavislosti na pouZzitém materialu, zpracovani a intenzité hydrolyzy
9
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Ize ziskat rizné typy zelatiny s odliSnymi vlastnostmi. FyzikédIni a chemické vlastnosti
mohou byt zvlasté ovlivnény slozenim aminokyselin, molekulovou hmotnosti a mnoz-

stvim a fetézct (Alfaro et al., 2014).
pH, vlhkost, barva a izoelektricky bod

Hodnoty pH jsou variabilni a zavislé na extrakénim procesu (da Trindade Alfaro,
Fonseca and Prentice-Hernandez, 2013). Nejcastéji pouzivané Zelatiny maji vlhkost
mezi 9 az 14 % (Courts, 1977). Zelatina je bezbarva az nazloutla ve formé prasku nebo
platktt (Mahmood, 2016). Faktory, jako jsou druhy ryb a podminky extrakce, ovliviiuji
kone¢nou barvu Zelatiny a barva mize urcit i jeji vysledné pouziti (Alfaro et al., 2014).
Izoelektricky bod Zelatin pochazejicich z kyselé hydrolyzy je v rozmezi hodnot pH od 6
do 9, zatimco Zelatiny ziskan¢ alkalicky maji hodnoty pH okolo 5 (Karim and Bhat,
2009).

Kompozice aminokyselin

Vlastnosti rybi Zelatiny jsou ovlivnény koncentraci aminokyselin, molarni hmotnosti a
ptitomnosti proteinovych fragmentii. Typicka struktura zelatiny je -Ala-Gly-Pro-Arg-
Gly-Glu-4Hyp-Gly-Pro- a je zobrazena na obr. 1 (Gémez-Guillén et al., 2002).

o OH

o 0 o
| v w | |
C —N—CH—C—N—CH—C—N—CH — C —

o o] | | | i
H | w | CH, i cH, He
/\NN—ClH—C—N—CH—C— | | IC|—N—CH—T|—
CH,
0 (o] c|_/\/\/
I

I
CH, H |
CH, I
I c=0
NH l
Ol

C —NHF

NH,

Obr. 1 Molekularni struktura Zelatiny (Gomez-Guillén et al., 2002)

Zelatina pfevazné obsahuje 33 % glycinu, 20 % prolinu a hydroxyprolinu a 11 % alani-
nu. Zelatina ziskana ze savcii obsahuje prolinu a hydroxyprolinu asi 30 %, zatimco Zela-
tina z ryb z teplych vod 22 az 25 % a zelatina z ryb ze studenych vod 17 % (Mahmood,
2016). Studie prokazaly lepsi viskoelastické vlastnosti zelatiny z ryb z teplych vod nej-
spiSe diky vy$S§imu obsahu alaninu, prolinu a hydroxyprolinu. Ve srovnani se sav¢i zela-
tinou ma tento typ Zelatiny vyssi obsah glycinu, serinu, threoninu, kyseliny asparagové,
methioninu a histidinu, ale stejny obsah alaninu, kyseliny glutamové, cysteinu, izoleu-

10
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cinu, tyrosinu, fenylalaninu, homocysteinu, lysinu a argininu (viz obr. 2). Zelating chybi
esencidlni aminokyselina tryptofan a ma nedostatek aminokyselin obsahujicich siru

(Alfaro et al., 2014).

0 0
0 Ho ) N H CT)L
N 3
H2N\A0H OH OH OH
NH,
. HO .
Glycin Prolin Hydroxyprolin Alanin
0 CHy O 0 0
L HO H C’S\/})LOH
HO OH Ho OH OH '3
NH, NH, O NH, NH,
Serin Threonin Kyselina asparagova Methionin
0
0 0 0 CH, O
N J’K/\)J\
</ | OH HO | OH HS/\‘)—LOH H3C\/J\/LL0H
NH NH NH
N 2 2 2 NH2
H
Histidin Kyselina glutamova Cystein |zoleucin
0 0 0
HS
NH
HO ~ 2 = NAy NH,
Tyrosin Fenylalanin Homocystein
0 NH., 0
27T OH HN ZNH OH
NH., NH.,
Lysin Arginin

Obr. 2 Schématické zobrazeni struktur aminokyselin

Pevnost a molekulova hmotnost

vvvvvv

novych produktl, a je definovana jako pevnost potfebnd pro prinik vody Zelatinovym
gelem o tloust’ce 4 mm a koncentraci 6,67 % uchovavanym pii teploté 10 °C po dobu
16 az 18 hodin. Pevnost vyjadfovana v gramech je jednou z nejdalezitéjSich funkénich
vlastnosti zelatiny, jelikoz souvisi s odolnosti vii¢i degradaci ptimo. Pevnost gelu rybi
zelatiny mize byt ovlivnéna naptiklad molekulovou hmotnosti a a B fetézct (Koli et al.,
2011). Velké mnozstvi B a y fetézcl ovlivituje ne¢které funkeéni vlastnosti rybi Zelatiny
negativné, naptiklad snizuje jeji viskozitu i teplotu tani. Molekulovd hmotnost Zelatiny

je zavisla na extrakénim procesu. Jestlize je extrakce provadéna pii vysokych teplotach,

11
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zelatina nasledné vykazuje niz$i molekulovou hmotnost nez zelatina, ktera je extraho-
vana pfi teplotach nizSich (Alfaro et al., 2014). Hmotnostni priimérna molarni hmotnost
komeréné dostupné zelatiny se pohybuje od 20 000 do 200 000 Da a pocetni priimérna
molarni hmotnosti je od 40 000 do 80 000 Da (Podczeck and Jones, 2004).

Viskozita, teplota tani a gelace

Bé&zné€ dostupné zelatiny dosahuji hodnot od 2,0 do 7,0 mPas, zatimco Zelatiny pro spe-
cialni aplikace mohou vykazovat viskozitu 13,0 mPas (Koli ez al., 2011). Body tani a
gelace (teploty, pfi niz se roztok Zelatiny méni z pevného skupenstvi na kapalné a nao-
pak) rybi zelatiny jsou ve srovnani s hovézimi ¢i vepfovymi Zelatinami relativné nizké,
jelikoz obsahuji mensi mnoZzstvi prolinu a hydroxyprolinu, coz vyuziti rybi Zelatiny

omezuje (Alfaro et al., 2014).

2.1.3 Sitovani Zelatiny

Zelatina by pied pouzitim méla byt zesitovana, aby se tak zvysily jeji mechanické
vlastnosti a snizila jeji rozpustnost a rychlost degradace ve vodnych roztocich. Zelatinu
je mozné zesitovat pomoci ultrafialového zafeni, enzymi ¢i sitovacich ¢inidel, jako je

naptiklad formaldehyd a glutaraldehyd (Foox and Zilberman, 2015).

Zesitovani je stabilizacni proces, ktery vede k multidimenziondlnimu rozsiteni poly-
merniho fetézce, ¢imz vzniké sitovand struktura. Vazba, jez spojuje jeden fetézec po-
lymeru s jinym, muze byt iontova nebo kovalentni. Zesitované polymery jsou
mechanicky pevné a odolné vici teplu, opotiebeni a rozpoustédlim (Bakravi et al.,

2018).

Sitovani zelatiny je nejcastéji provadéno ve vodnych roztocich a koncentrace Zelatiny je
velmi dalezitym faktorem, jelikoz vzdalenost molekul urcuje, zda sitovani bude probi-
hat mezi molekulami (intermolekularn¢), nebo v ramci jedné molekuly (intramolekular-
né). Pfi pokracujicim sitovani se roztok stava viskoelastickym a postupné prechéazi
v pevny gel, ktery ma zvysSenou teplotu tani a neni jiz mozné ho pievést na kapalinu.
Tvorba chemickych vazeb mezi molekulami Zelatiny probihd zejména reakci amino-

vych a hydroxylovych skupin (Martinova, 2008).
Sitovani za ucasti enzymii

Situjici enzym, ktery lze pouzit pro katalyzu tvorby kovalentnich vazeb mezi moleku-
lami proteind, je transglutaminaza. V reakci zobrazené na obr. 3 ptenos acylu na lysino-

12
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vy zbytek, ktery je vazan v polypeptidovém fetézci, vyvolava proces sitovani (Kieliszek
and Misiewicz, 2014).

CH3

HsC. NH, HaC, HaC NH—L<

M e N N ( .
N/ N\ o

HaC
Obr. 3 Sitovaci reakci katalyzovana transglutamindazou mezi glutamylovym a

HsC HsC

lysinovym zbytkem (Kieliszek and Misiewicz, 2014)

Sitovani epichlorhydrinem

Zelatinu je také mozné sitovat pomoci epichlorhydrinu, ktery z obou stran spojuje Zela-
tinu silnymi kovalentnimi vazbami (Bakravi et al., 2018). Sitovaci reakce je zobrazena

na obr. 4.

N — CHj CH—CH2

Obr. 4 Schéma sitovani Zelatiny epichlorhydrinem (Bakravi et al., 2018)

Sitovani formaldehydem

Pro sitovani zelatiny lze pouzit i formaldehyd (Vernengo, 2016). Mechanismus jeho

reakce s zelatinou je zobrazen na obr. 5.

o) H
H,N H\ | /H
/NHz 5 | s el S — N—C—N
Jelati /C\ Zelatina s . / | \, .
elatina H H Zelatina H Zelatina

Obr. 5 Schéma sitovani Zelatiny formaldehydem (Vernengo, 2016)
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Pouziti formaldehydu ma nevyhodu v obtizné kontrole miry reakce, v neptijemném za-
pachu a pfedevsim toxicité. Z téchto diivodl se vyuzivaji polyformaliny, jako je napfti-

klad paraformaldehyd a hexamethylentetraamin (Martinova, 2008).
Sitovani glutaraldehydem
Sitovanim glutaraldehydem dochazi k tvorbé Schiffovy baze s volnymi amino skupi-

nami na zelatin€ a je zobrazeno na obr. 6 (Vernengo, 2016).

NH, H,N

O —_—
+ & /\/\/\/ T \Zelatina

/ N \/\/\A / Zelatina
Zelatina \ \NH

Obr. 6 Schéma sitovani zelatiny glutaraldehydem (Vernengo, 2016)

Zelatina/

Glutaraldehyd je mezi chemickymi sitovacimi ¢inidly nejcastéji pouzivan vzhledem ke
své vysoké ucinnosti stabilizace kolagennich materidlti. Jedna se o sitovaci reakci vol-
nych aminokyselinovych zbytka lysinu nebo hydroxylysinu Zelatiny s aldehydovymi
skupinami glutaraldehydu. Glutaraldehyd je snadno dostupny, levny a jeho vodné roz-

toky mohou kolagenni tkdn¢ ve velmi kratkém case uc¢inné zesitovat (Bigi et al., 2001).
Sitovani genipinem

Zelatinu lze sitovat i genipinem. Genipin, jehoZ strukturni vzorec je zobrazen na obr. 7,
je ptirodni sit'ujici ¢inidlo, které mlze byt ziskano z iridoidu glykosidu, jez je oznaco-
vany jako geniposid a je obsazen v ovoci Gardenia jasminoides (Bigi ef al., 2002). Ge-

nipin je méné toxicky nez glutaraldehyd a reaguje v Zelatiné s aminokyselinami, které

obsahuji aminové¢ postranni skupiny, jako je lysin a arginin (Martinova, 2008).

HO

OH

Obr. 7 Strukturni vzorec genipinu
Vyzkumnici zkoumaji dalsi zptisoby sitovani Zelatiny, které by mohly byt potencialné

méné toxické nez glutaraldehyd a formaldehyd (Vernengo, 2016).

14



Teoreticka cast

Sifovani dendrimery a kyselinou polyakrylovou

Na zéklad¢ interakce slabého polykationtového dendrimeru se silné polyaniontovou
heparinovou sodnou soli (Salem ef al., 2015), navrhl Dr. Dietmar Appelhans z Leibniz-
Institut fiir Polymerforschung Dresden moznost fyzikalniho zesitovani nanovldkenné
vrstvy zelatiny s dendrimery pomoci kyseliny polyakrylové. Kyselina polyakrylova,
jejiz kazda monomerni jednotka obsahuje funkéni karboxylovou skupinu, by tak mohla
fungovat jako polyaniont a interagovat s polykationtovym maltézovym plastém dendri-

merQ prostiednictvim nevazebné interakce, a to vodikovych mustka.

Dale se da predpokladat, ze sousedni dendrimery spolu navzijem vytvoii vodikové
miistky prostfednictvim hydroxylovych skupin ve svych maltézovych plastich (viz obr.
8). Tato interakce také nastane mezi sousednimi hydroxylovymi a karboxylovymi sku-
pinami aminokyselin, které se nachdzeji v postrannich fetézcich Zelatiny. Vodikové

miistky vzniknou i mezi maltézovymi plasti dendrimerti a aminokyselinami.

/
‘\
Dendrimer)—Q ‘O—(Dendrimer
N /
‘
H
Obr. 8 Schématické zobrazeni vodikovych miistkii
mezi sousednimi dendrimery

Lze oc¢ekavat, ze intramolekularni vodikové mustky vzniknou jak mezi karboxylovymi
skupinami kyseliny polyakrylové, tak i mezi hydroxylovymi skupinami dendrimeru a
také mezi hydroxylovymi nebo karboxylovymi skupinami aminokyselin v postrannich
fetézcich zelatiny. Vodikové mustky se dale vytvoii i mezi hydroxylovou skupinou
maltozového plasté dendrimeru nebo hydroxylovou skupinou aminokyseliny
v postrannim fetézci Zelatiny a karboxylovou skupinou kyseliny polyakrylové (viz obr.

9.

T
H—0
/} PAA
Zelatina/Dendrimer)—-O_H"'O L
n

Obr. 9 Schématické znazornéni vodikové vazby mezi zelatinou

nebo dendrimerem a kyselinou polyakrylovou
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Zelatina obsahuje mnoho dvojmocnych iontti kovii (viz obr. 10), jako jsou napiiklad
vapnik, méd’, Zelezo a zinek, které vytvaii iontové vazby s karboxylovymi skupinami
zelatiny a jsou dllezité pii sitovani geld Zelatiny (Xing ef al., 2014). V naSich experi-
mentech tato reakce dvojmocnych iontl kovii mezi karboxylovou skupinou kyseliny
asparagové a karboxylovou skupinou kyseliny glutamové v postrannich fetézcich Zela-
tiny také nastane. Dale se da predpokladat, Ze tato reakce prob¢hne i mezi karboxylovou

skupinou kyseliny asparagové nebo kyseliny glutamové a karboxylovou skupinou kyse-

liny polyakrylové.
NH," 2+
l
CO\‘O CO)O
2+ N/H3

2+ "\‘

C(7OH o
[

\

NH

Obr. 10 Mozné interakce mezi kovovymi ionty (Ca’",

Fé*, Cu’", Zn’") a molekulami Zelatiny

Z obr. 10 je také patrnd elektrostatickd interakce, kdy negativné nabitd karboxylova
skupina aminokyseliny pfitahuje kladné nabitou aminoskupinu. Lze fici, Ze v naSem
experimentu o zesitovani nanovlakenné vrstvy Zelatiny tato interakce mezi karboxylo-
vou skupinou kyseliny polyakrylové a aminoskupinou obsazenu v postrannim fetézci
bazickych aminokyselin také nastane. Jedna se o aminokyseliny lysin, arginin nebo
histidin.

Vsechny tyto interakce jsou velmi siln€¢ ovlivnény hodnotou pH prostiedi.

2.2 Dendrimery

Dendrimery jsou s rozméry nanometrt jednou z nejvice zkoumanych podskupin dendri-
tickych polymert. Slovo dendrimer je odvozeno z feckého slova dendri = strom a meros
= Cast a poprvé ho asi pted 40 lety ve své praci o polyamidoaminu popsal Donald To-

malia (Tomalia, 2005).
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2.2.1 Struktura dendrimert

Struktura molekul dendrimerti zac¢iné centralnim atomem nebo skupinou atomi oznace-
nych jako jadro. Z této centralni struktury rostou riznymi chemickymi reakcemi vétvici
se jednotky jinych atomll nazyvané dendrony (Abbasi et al., 2014). Dendrimery zobra-
zené na obr. 11 jsou definovany tfemi slozkami, a to jadrem, vnitfni dendritickou struk-

turou a vnéjsi oblasti s funkénimi skupinami (Nimesh, 2013).

Jadro

Funkéni skupina

Obr. 11 Struktura dendrimeru

2.2.2 Syntéza dendrimeri

Pro ptipravu dendrimert se pouzivaji dvé odlisné metody — divergentni a konvergentni.
Nejdiive byla popsana metoda divergentni zobrazend na obr. 12. Jedna se o syntézu
dendrimerd, jejichZ rist zacind od jadra a pokracuje az k vnéjSimu okraji. Jadro moleku-
ly neboli nultd generace reaguje nejdiive s monomerem do struktury prvni generace.
Dale postupnym piidavanim monomernich jednotek na koncové skupiny piedchozi ge-

nerace vznikéd dendrimer (Akiyama et al., 2013).

Obr. 12 Divergentni synteza (Dufés, Uchegbu and Schdtzlein, 2005)

Naopak u konvergentni metody probihd syntéza dendrimerii od povrchu k jadru (viz
obr. 13). Timto zplGsobem postupné vznikaji dendrony, které pak v misté ptipojného

bodu reaguji s jddrem za vzniku dendrimeru (Dufés, Uchegbu and Schéitzlein, 2005).

e B ;}_,%_,%N

Obr. 13 Konvergentni syntéza (Dufés, Uchegbu and Schditzlein, 2005)
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2.2.3 Vlastnosti dendrimeru

Vlastnosti dendrimert (napiiklad rozpustnost, chemicka reaktivita a teplota skelné¢ho
prechodu) jsou fizeny povahou koncovych skupin. Existuje vice nez padesat druht den-
drimert s jedinecnymi vlastnostmi, protoze povrch, vnitini dendriticka struktura a vnéj-
$i povrchova oblast s funkénimi skupinami mohou byt pfizpisobeny riznym ucelim

pouziti (Singh, Dar and Hashmi, 2014).

2.2.4 Potencialni aplikace dendrimerii

Dendrimery lze vyuZit pro cilenou enkapsulaci latek a jejich nasledny transport na po-
zadované misto, kde je molekula vypusténa zpét do prostfedi (Nicholson, 2006). Mole-
kuly lze uvnitt dutiny uvéznit pomoci zpevnéného povrchu tak, Ze z dendrimeru
neunikaji. Zpeviiovanim riznymi funkénimi skupinami se daji pfipravit i takové sys-
témy, z nichz molekuly unikaji pomalu, a které by se daly vyuzit pro postupné uvolio-

vani lé¢iva do organismu (Kesharwani, Jain and Jain, 2014).

Dendrimery lze vyuZzit i v diagnostice jako kontrastni latky ke zlepSeni viditelnosti
vnitinich télesnych struktur. Architektura dendrimerti je vhodnd pro vélenéni mnoha
kontrastnich atomil. Tato kontrastni ¢inidla tak mohou byt cilené specifickd a schopna

se vazat na urcity typ tkané (Akiyama et al., 2013).

2.2.5 Dendrimery PEI 25k — Mal B

Dendrimery s oznacenim PEI 25k — Mal B z Leibniz-Institut fiir Polymerforschung
Dresden byly pouzity pro experimentalni ¢ast této prace. Jednd se o vysoce rozvétvené
polyethyleniminové dendrimery s oligosacharidovymi plasti, kde polyethylenimin
o molekulové hmotnosti 25 000 g-mol ™" tvofi jadro dendrimeru (viz obr. 14). Tyto den-
drimery maji otevienou strukturu plasté, ktery je ve form¢ maltdzy. Periferni skupiny
plaste jsou sloZeny ptevazné ze sekundarnich aminoskupin nesoucich jednu molekulu
maltézy a pouze z n€kolika terciarnich aminoskupin nesoucich dvé molekuly maltézy.
Této oligosacharidové funkcionalizace povrchu polyethyleniminu lze dosahnout re-
dukéni aminaci polyethyleniminu v pfitomnosti oligosacharidi (Thiinemann et al.,

2011).

Tyto makromolekuly ve vodném roztoku existuji izolované a neaglomeruji se. Typické
izoelektrické body jsou pro polyethyleniminové dendrimery s oligosacharidovymi plasti

mezi pH 7,2 a 9,6. VSechny takové dendrimery vykazuji rostouci hustotu kationtového
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naboje se snizujici se hodnotou pH (Tripp ef al., 2014). Tyto dendritické glykopolymery

jsou vysoce biokompatibilni v rdmci in vitro a in vivo aplikaci véetné¢ vysoké ucinnosti

pti dodani riznych nukleovych kyselin (Salem et al., 2015).

Obr. 14 Schématicke zobrazeni polyethyleniminového dendrimeru s maltozovym plastém

2.3 Teorie rozpustnosti polymeru

Dr. Dietmar Appelhans z Leibniz-Institut fiir Polymerforschung Dresden navrhl pokusit
se o fyzikalni zesitovani nanovlakenné vrstvy z Zelatiny a dendrimertt PEI 25k — Mal B
pomoci kyseliny polyakrylové, pro kterou bylo nutné nalézt pomoci Hansenovych
parametrii rozpustnosti vhodné rozpoustédlo. Nanesenim vodného roztoku kyseliny
polyakrylové na nanovldkennou vrstvu z Zelatiny a dendrimerti totiz dochazelo k jejimu
rozpusténi.

19



Teoreticka cast

Vybér rozpoustédel nebo smesi rozpoustédel pro rozpusténi polymeri je zalozené na
zkuSenostech, pokusech a omylech ¢i pravidlu ,,podobné se ropousti v podobném®.
V literatufe se piSe naptiklad o Hildebrandové parametru rozpustnosti, Hansenovych
parametrech rozpustnosti nebo o trojuhelnikovém diagramu nazyvaném Teastv graf

(Burke, 1984).

2.3.1 Hildebrandiv rozpustnostni parametr

Hildebrandiiv parametr rozpustnosti je ciselnd hodnota, kterd naznacuje chovani
specifického rozpoustédla a je odvozena od hustoty kohezni energie. Tato veli¢ina od-
povida energii, ktera je potfeba k piekonani ptitazlivych sil mezi molekulami a diky niz
nasledné dojde k oddéleni molekul pfi jejich odpafovani. Hustota kohezni energie je

definovana jako:

c = 55, (M

kde c je hustota kohezni energie, AH zména entalpie, R plynové konstanta, 7 Teplota a

V» molarni objem (Hildebrand, 1936).

Hildebrand stanovil druhou odmocninu hustoty kohezni energie jako parametr rozpust-
nosti, ktery je dan vztahem:
1

5 = \/E _ (AH—RT)E' (2)

Vm

Parametr rozpustnosti je vyjadfovan v jednotkach (cal'em®)® nebo MPa'? a
charakterizuje vSechny pfitazlivé sily mezi molekulami. Hildebrand stanovil parametry
rozpustnosti pro jednotliva rozpoustédla, a tim také ziskal jejich ,,spektrum®. Lze tedy

ocekavat, ze urcity material bude v sousednich rozpoustédlech rozpustny (Burke, 1984).

2.3.2 Hansenovy parametry rozpustnosti

Nejrozsifenéjsi systém slozeny ze tii komponent zalozil v roce 1966 Charles M. Hansen
a celkovy Hildebrandiv parametr rozpustnosti rozdelil do tfi casti, na slozku
disperznich sil, polariza¢nich sil a vodikovych mustkii. To znamend, Ze Hansenovy

parametry jsou dany vztahem:
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3)
8¢ = 865 + 85 + 6F,

kde 87 je celkovy Hildebrandiiv parametr, 87 disperzni parametr, §7 polarni parametr a

82 parametr vodikovych vazeb. Charles Hansen ke zjisténi rozpustnosti polymeru
pouzil trojrozmérny model zbrazeny na obr. 15. Graf je sloZen ze tii os, na kterych jsou
vyneseny tfi slozky parametrl rozpustnosti polymeru d4 6, a ;. Priseciky téchto tii
slozek urcuji stfed rozpustnostni sféry polymeru, jez je definovdna polomérem R.
V ptipadé, Ze bod tvofeny soufadnicemi Hansenovych parametrl rozpustnosti rozpous-
tédla lezi uvnitf sféry polymeru, pak rozpoustédlo polymer rozpousti. V opa¢ném piipa-
dé, kdy bod tvofeny soufadnicemi Hansenovych parametri rozpustnosti rozpoustédla

lezi mimo sféru, rozpoustédlo polymer nerozpousti (Hansen, 1967).

Obr. 15 Hanseniiv trojrozmérny model roz-

pustnosti urcitého polymeru (Burke J., 1984)

2.3.3 Teastv graf

Zjednoduseny dvojrozméry model ve tvaru trojuhelniku v roce 1968 ptedstavil Jean P.
Teas. Teas zavedl frakéni parametry, jeZ jsou matematicky odozeny z Hansenovych
parametri a udavaji procentudlni piispévky, kterymi kazdy z Hansenovych parametrti
ptispiva k celkovému Hildebrandovu parametru rozpustnosti. Tyto frakéni parametry
Ize vyjadtit jako:

8q

fa =100 Sa 0,408 4)
_ 5p
fp =100 8q+68p +8p )
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Sp

I =100 5 ©

V trojihelnikovém diagramu, ktery je plochy, jsou celkem tfi osy. Kazda ze stran
trojuhelniku je ur€ena pro jeden ze tii frakénich parametrti. Frakéni parametr
vodikovych vazeb se nachazi na levé stran¢, frakéni polarni parametr na pravé strané a
frak¢ni disperzni parametr na spodni strané trojihelniku. Pomoci téchto frakénich pa-
rametrt lze v trojihelnikovém grafu umistit rozpoustédla na presné¢ definovanad mista

(Teas, 1968).

Pro jednotlivé polymery lze v trojohelnikovém diagramu stanovit jejich oblasti
rozpustnosti (viz obr. 16), jez jsou testovany experimentalné. Podle stupné bobtani nebo
rozpusténi polymeru v riznych rozpoustédlech jsou v trojuhelnikvém diagramu na
pozici kazdého testovaného rozpoustédla zakresleny body, znichz nasledné vznika
oblast, ve které se nachazeji rozpoustédla se schopnosti polymer rozpoustét (Burke,
1984). Rozpoustédla, jenz ohranicuji tuto oblast, maji rozpoustéci schopnost pouze
casteCnou. Oblast rozpustnosti polymeru ma specifickou velikost, tvar a umisténi
v trojuhelnikovém diagramu v zavislosti na polarité, molekulové hmotnosti polymeru,
koncentraci a teploté, pfi které se mefeni provadéji. Teplota méa za nasledek zvétSeni
oblasti rozpustnosti polymeru kviili naristu miry neuspofadanosti (entropie) systému.
S nizsi koncentraci polymeru dochazi také ke snizeni neuspotadanosti systému, a tudiz
se 1 oblast rozpustnosti urcitého polymeru zmenSuje. Viskozita roztoku se lisi
v zavislosti na tom, kde se v oblasti rozpustnosti polymeru rozpoustédlo nachazi. Roz-
poustédla ve stiedu oblasti rozpustnosti polymeru rozpoustéji polymer tak ucinné, ze
jednotlivé molekuly polymeru se rozvinuji a natahuji. Za téchto podminek se moleku-
larni povrch s odpovidajicim zvySenim mezimolekularni pfitazlivosti zvétsuje. Moleku-
ly tak maji tendenci se navzajem pfitahovat a zamotavat, coz vede k roztokiim s vyssi
viskozitou. Viskozita rozpusténého polymeru je tedy vyssi v ptipadé, ze se rozpoustédlo

nachazi pobliz sttedu oblasti rozpustnosti polymeru (Teas, 1968).
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Q @® Rozpustny
100 ecastecns

Oblast rozpustnosti rozpustny
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Obr. 16 Hansenovy parametry rozpustnosti zobrazené pomoci Teasova grafu s

oblasti rozpustnosti urcitého polymeru (Burke J., 1984)
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3 Experimentalni ¢ast

Cilem této préace je ovéfeni ndvrhu Dr. Dietmara Appelhans, Ze fyzikalniho zesitovani
nanovldkenné vrstvy z zelatiny a dendrimert 1ze dosdhnout pouzitim kyseliny polyakry-
lové. Dosud bylo vyvinuto mnoho metod pro zesitovani makromolekul Zelatiny, avsak
tyto metody se zabyvaji zesitovanim zelatiny ve forme roztoku, nebo ve formé¢ tenkych

filma. Ne vSechny jsou vhodné pro sitovani nanovlaken (Komarek, 2005).

Tato diplomova prace v kapitole 3.1 charakterizuje latky, jez byly v experimentalni ¢asti
pouzity. Kapitola 3.2 popisuje postup vyroby nanovlakennych vrstev a v kapitole 3.3

jsou uvedeny pokusy o jejich zesitovani.

3.1 Pouzité latky
V nésledujici kapitole jsou popsany latky, které byly v experimentalni ¢asti pouzity.
Rybi Zelatina

Zelatina z kiize ryb ze studenych vod byla zakoupena v pevném stavu od spole¢nosti
Sigma Aldrich. Rybi Zelatina ma totiz oproti ostatnim typtim zelatiny vyhodu ve schop-

nosti reverzibilng gelovat a roztavit se pod 37 °C (Feng, 2014).
Kyselina polyakrylova

Roztok kyseliny polyakrylové (dale jen PAA) s molarni hmotnosti 100.000 g-mol™' a
koncentraci 35 % ve vod¢ byl zakoupen od spolecnosti Sigma Aldrich. PAA ve formé
prasku s hmotnostni priimérnou molarni hmotnosti 1.080.000 g-mol ' a po&etni primeér-

nou molarni hmotnosti 135.000 g-mol ™' byla zakoupena od spole¢nosti Acros Organics.

PAA je hygroskopickd, bezbarva kapalina s teplotou tani téméi 106 °C a strukturnim

vzorcem zobrazenym na obr. 17.

OsOH
N

[~

n
Obr. 17 Strukturni vzorec kyseliny

polyakrylové
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Dendrimery

Dendrimery s ozna¢enim PEI 25k — Mal B z Leibniz-Institut fiir Polymerforschung
Dresden byly pouzity pro experimentalni ¢ast této prace. Jedna se o vysoce rozvétvené
polyethyleniminové dendrimery s oligosacharidovymi plasti (viz obr. 14), kde polyethy-
lenimin o molekulové hmotnosti 25 000 g-mol ™' tvoii jadro dendrimeru. Tyto dendrime-
ry maji otevienou strukturu plasté, ktery je ve form€ maltézy. Periferni skupiny plasté
jsou sloZeny pievazné ze sekundarnich aminoskupin nesoucich jednu molekulu maltézy
a pouze z n¢kolika tercidrnich aminoskupin nesoucich dvé molekuly maltézy. V této

diplomové préci byly pouzity dendrimery s laboratornim ozna¢enim Stp 4630 a 4148.
Rozpoustédla
Vlastnosti a vyrobci pouzitych rozpoustédel jsou uvedeny v fab. 1.

Tab. 1 Pouzita rozpoustédla a jejich viastnosti

Rozpoustédlo Teplota varu [°C] | Teplota tani [°C] Vyrobce
Aceton 56 -94 PENTA s.r.0.
Benzen 80 5.5 Chemapol a.s.

N-butylalkohol 116-118 -90 PENTA s.r.o.
Diethylamin 56 50 Sigma Aldrich
N,N-dimethylacetamid 164,5-166 20 PENTA s.r.o.
N,N-dimethylformamid 153 61 PENTA s.r.o.
1,4-Dioxan 100-102 10-12 Chemapol a.s.
Ethanol 117,3 78,5 PENTA s.r.o.
Furan 32 -85,6 Sigma Aldrich
N-hexan 69 -95 PENTA s.r.o.
Chloroform 61 -63,5 PENTA s.r.o.
Isopropanol 81,4 -89,5 PENTA s.r.o.
Kyselina mravenci 100-101 8,4 PENTA s.r.o.
Kyselina octova 116-118 17 PENTA s.r.o.
Methanol 64-65 -98 PENTA s.r.0
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Propylenglykol 187 -60 PENTA s.r.o.
Tetrahydrofuran 65-67 -108 ML chemica
Toluen 110 -94.5 Chemapol a.s.
Xylen 140 -47,87-13,26 Chemapol a.s.

3.2 Vyroba nanovlakennych vrstev

Pro pokusy o zesitovani nanovldkennych vrstev z Zelatiny prostfednictvi dendrimerti a
kyseliny polyakrylové byly pfipraveny tfi nize popsané roztoky, které byly zahtivany na
michadle pfi teploté¢ 40 °C a nasledné zvlaknény. Zvlaknovani probihalo na zafizeni
Nanospider LAB, které je slozeno z jedné zvlakiovaci elektrody o délce 300 mm, a
vyrobena nanovldkna byla nandSena na podkladovy material spunbond s Sitkou
500 mm. Pouzité napéti na zvlakiiovaci elektrodé¢ bylo -10 kV, napéti na kolektoru

55 kV, vzdalenost kolektor-zvlaknovaci elektroda 145 mm a rychlost odtahu 5 mm/min.

Nejdtive byl pfipraven jeden 25% roztok rybi zelatiny v destilované vodé s ptfidanim
dendrimerd Stp 4630 o koncentraci 2 %. Pro zvldknéni byla pouzita teplota vzduchu
vhanéného do komory 27 °C a relativni vlhkost 28 %. S cilem zesitovani byly na tyto
vzorky vlakenné vrstvy nasledné nandseny vodné i nevodné roztoky kyseliny polyakry-

lové.

Pro zesitovani nanovladkennych vrstev nanesenim kapky vody nebo vystavenim param
vodnych ¢i nevodnych rozpoustédel v exsikatoru byl ptipraven 2% roztok dendrimert
Stp 4148 v destilované vod¢, do néhoz byla pfidana Zelatina o koncentraci 25 % a na
zaveér 1 % kyseliny polyakrylové ve formé vodného roztoku. V ptipadé, ze zelatina byla
pridana az nakonec, doslo jiz v roztoku k interakci dendrimerti s kyselinou polyakrylo-
vou a naslednd reakce s Zelatinou uz neprobé¢hla. Bylo tedy nutné kyselinu polyakrylo-
vou piidat do roztoku az na zavér. Zvldknovani této vlakenné vrstvy probihalo pfi

teploté vzduchu vhanéného do komory 24 °C a pfi relativni vlhkosti 27 %.

Jako posledni byl pro vyrobu kontrolniho vzorku ptipraven vodny roztok, ktery obsaho-
val pouze 25 % rybi zelatiny. Béhem zvlakiiovani tohoto roztoku byla teplota vzduchu

vhanéného do komory 29 °C a relativni vlhkost 24 %.

Po pokryti vyrobenych vzorki tenkou vrstvou (7 nm) zlata byly na elektronovém ra-

strovacim mikroskopu VEGA 3 od spolecnosti TESCAN vytvofeny snimky (viz obr.
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18) a nasledné vyhodnoceny statistické parametry nanovldken pomoci softwaru obrazo-
vé analyzy NIS — Elements. Pro kazdy vzorek bylo provedeno 100 méfeni a ziskané
hodnoty byly vyneseny do grafu (viz graf I), ze kterého je patrné, Ze nejmensiho pra-
méru vlaken bylo dosazeno v ptipad¢ zvlaknovani 25% roztoku Zelatiny v destilované
vodé, zatimco vldkennd vrstva z 25% vodného roztoku Zelatiny se 2 % dendrimerti Stp

4148 a s 1 % kyseliny polyakrylové vykazovala priméry vlaken nejvyssi.

VEGAS3 TES

Obr. 18 Snimek nanovidakenné vrstvy z 25% vodného roztoku zelatiny (A), z 25% vodného
roztoku Zelatiny s dendrimery o koncentraci 2 % (B), z 25% vodného roztoku zZelatiny s den-

drimery o koncentraci 1 % a s 1 % kyseliny polyakrylové (C)
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A-Vrstvaz
O 25% vodného
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S -T— dendrimeru Stp
x 044 4630

> C - Vrstva z 25%
D vodného roztoku
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a dendrimerd Stp

0.0 4148 a 1 % PAA

A B Cc

Graf 1 Namérené hodnoty prumeéri viaken nanoviakennych vrstev v programu

NIS — Elements

3.3 Sitovani nanovlakennych vrstev

Pro ovéteni navrhu z kapitoly 2.1.3 tykajiciho se zesitovani nanovlakenné vrstvy z zela-
tiny prostfednictvim dendrimert a kyseliny polyakrylové bylo provedeno nékolik poku-
st. Zvlaknéné vrstvy byly ponotfeny do vodnych ¢i nevodnych rozpoustédel kyseliny
polyakrylové nebo byly vystaveny pardm téchto rozpoustédel. Pro zhodnoceni, zda do-

Slo k procesu sitovani, byla testovana rozpustnost vzorkt ve vode¢.

3.3.1 Sitovani vlaken nanesenim PAA rozpusSténé ve vodé

V prvnim pokusu o zesitovani vldkenné vrstvy z zelatiny a dendrimerti byly na vrstvu
nanaseny vodné roztoky kyseliny polyakrylové (viz obr. 19). 1% a 5% vodny roztok
kyseliny polyakrylové byl pfipraven ze zakoupeného 35% vodného roztoku. Nésledné
byly pomoci mikropipety tyto dva roztoky naneseny ve formé kapek o objemu 0,4 pl na
nanovlakenné vrstvy. Jednalo se o vrstvu zvlaknénou z vodného roztoku Zelatiny a vrst-

vu z vodného roztoku Zelatiny a dendrimerd.
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Obr. 19 Schématické zobrazeni naneseni 1% nebo 5%
vodného roztoku kyseliny polyakrylové na nanovlakennou

vrstvu z vodného roztoku Zelatiny a dendrimerii

Ze snimku (viz obr. 20), které byly po naneseni kapek vytvoieny pomoci elektronového
rastrovaciho mikroskopu, je patrné, Ze ve vSech ptipadech doslo v misté naneseni kapek
k rozpusténi vldkenné vrstvy, a bylo tedy nutné zvolit jinou metodu sitovani. Da se
predpokladat, Zze nanesenim vodnych roztokii kyseliny polyakrylové na vldkennou vrst-
vu z Zelatiny a dendrimerti nestihlo k interakci dendrimert ani aminokyselin s kyselinou
polyakrylovou dojit, proto byla pro nasledujici experiment kyselina polyakrylové ptida-

na uz do roztoku Zelatiny jesté pied jeho zvlaknovanim.

3.3.2 Sitovani nanesenim vody na vrstvu zvlaknénou s pridanim PAA

V predchozim experimentu s cilem zesitovani vlakenné vrstvy nanesenim vodného roz-
toku kyseliny polyakrylové nestihlo k interakci dendrimerti ani aminokyselin s kyseli-
nou polyakrylovou dojit a v misté naneseni roztoku doslo k rozpusténi vzorku. Pro dalsi
experiment byla tedy kyselina polyakrylova pfidana do vodného roztoku Zelatiny s den-
drimery jest¢ pfed procesem zvldkinovanim a nasledné byly na vyrobenou vlakennou

vrstvu naneseny pomoci mikropipety kapky destilované vody o objemu 0,4 pl (viz obr.

21).
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Obr. 20 Snimky nanovldakennych vrstev z vodného roztoku Zelatiny: (A) po kapnuti 1% vodného
roztoku PAA, (B) po kapnuti 5% vodného roztoku PAA, (C) s dendrimery po kapnuti 1% vod-
ného roztoku PAA, (D) s dendrimery po kapnuti 5% vodného roztoku PAA

Ze snimku na obr. 22 je patrné, Ze nanesenim kapky destilované vody na nanovlaken-
nou vrstvu doslo opét v misté naneseni k jejimu rozpusténi. Pro dals$i pokusy byla tedy
navrzena jind metoda sitovani, ktera je Setrnéjsi k vrstvé, a to vystaveni vlaken vodnim

param.

3.3.3 Sitovani vlaken vystavenim vodnim param v exsikatoru

V kapitole 3.3.2 byl popsan experiment s cilem zesitovani vldkenné vrstvy nanesenim
kapky vody na vrstvu z Zelatiny, dendrimerti a kyseliny polyakrylové. Vzhledem
k tomu, Ze nanesenim kapky vody doslo k rozpusténi vlakenné vrstvy, tak byla pro dalsi
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pokus zvolena metoda Setrnéjsi k vlakenné vrstve, a to sitovani prostfednictvim vodnich
par v exsikatoru. Pro tento experiment byla pouzita vrstva zvlaknéna z vodného roztoku
zelatiny, dendrimert a kyseliny polyakrylové. Na dno exsikatoru byla umisténa voda,

nad niz byly na horni dérovanou porcelanovou plosinku poloZeny vzorky v Petriho mis-

kach (viz obr. 23). Pomoci vlhkoméru byla v exsikatoru predem namétena relativni

vlhkost 91,1 % a teplota 22,7 °C.

Obr. 21 Schématické zobrazeni naneseni Obr. 22 Snimek nanovldakenné vrstvy z vodného
destilované vody na vildkennou vrstvu z roztoku Zelatiny, dendrimerit a PAA po naneseni
vodného roztoku zelatiny, dendrimerii a destilované vody

PAA

Zelatina +
dendrimery

Obr. 23 Schématicke zobrazeni sitovani nanovlakenné vrstvy z vodného roz-

toku Zelatiny, dendrimerti a PAA vystavenim vodnim param v exsikatoru
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Dvé hodiny po umisténi vzorka do exsikatoru vSak doslo ke ztraté morfologie vldken a
ze vzorkd se stala folie. Diky uc¢inku vodni slozky plynné faze doslo k naruSeni struktu-
ry nanovldkenné vrstvy, a bylo tedy nutné nalézt takové rozpoustédlo, které by kyselinu
polyakrylovou rozpustilo, zatimco nanovlakenné vrstva z zelatiny by se po naneseni

roztoku této kyseliny nerozpustila.

3.3.4 Sitovani vlaken ponorenim do PAA ve vhodném rozpoustédle

V experimentu uvedeném v kapitole 3.3.1 tykajicitho se zesitovani vldkenné vrstvy
z Zelatiny a dendrimerii prostfednictvim naneseni vodného roztoku kyseliny polyakry-
lové doslo k okamzitému rozpusténi vlakenné vrstvy. Po naneseni vody na vlakennou
vrstvu z zelatiny, dendrimert a kyseliny polyakrylové (viz kapitola 3.3.2) doslo také
k rozpusténi vzorkt, a tak bylo nutné nalézt takové rozpoustédlo kyseliny polyakrylové,
které by nanovlakennou vrstvu z zelatiny a dendrimert nerozpustilo a zaroven by kyse-
lina polyakrylova rozpusténa v tomto rozpoustédle nanovldkennou vrstvu zesitovala.

Pti kontaktu s vodou totiz dochdzelo ke ztrat¢ morfologie vlaken.

Hledani rozpoustédla odpovidajicimu témto podminkdm bylo provedeno Hansenovymi
parametry rozpustnosti zobrazenymi pomoci Hansenova modelu a Teasova grafu. Pro
tyto experimenty byla pouzita kyselina polyakrylova ve formé praSku a nanovldkenna

vrstva vyrobend z vodného roztoku Zelatiny.

Hledani vhodného rozpoustédla vyuzitim Hansenovych parametrii rozpustnosti

zobrazenych pomoci Hansenova modelu

Pro nalezeni rozpoustédla, které kyselinu polyakrylovou rozpousti, zatimco nanovla-
kennou vrstvu z Zelatiny ne, byly sestaveny Hansenovy parametry rozpustnosti pomoci
Hansenova modelu s pouzitim polarniho parametru a parametru vodikovych vazeb. Jiz
sestavené Hansenovy parametry rozpustnosti pomoci Hansenova modelu se sférou roz-
pustnosti kyseliny polyakrylové nebo zelatiny vSak v dostupné literatufe nalezeny neby-
ly, proto byly provedeny experimenty rozpustnosti kyseliny polyakrylové a

nanovldkenné vrstvy z Zelatiny v nahodné zvolenych rozpoustédlech.
Z literatury bylo zjisténo, Ze kyselina polyakrylova je rozpustna v dioxanu, dimethyl-
formamidu, ethanolu, methanolu a ve vod¢ (Hughes, L. J. a Britt, 1961). V naSich expe-

rimentech bylo 1 % kyseliny polyakrylové rozpusténo v dimethylacetamidu, acetonu,

butylalkoholu, chloroformu, xylenu, toluenu, hexanu, cyklohexanu a tetrahydrofuranu.
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Pro ovéfeni informace z literatury byly provedeny i experimenty rozpustnosti 1% kyse-
liny polyakrylové v dioxanu, dimethylformamidu, ethanolu a methanolu. Provedenim
experimentl bylo zjisténo, ze methanol, ethanol, dioxan, dimethylformamid a dimethy-
lacetamid kyselinu polyakrylovou rozpousti, zatimco aceton, benzen, butylalkohol,
chloroform, tetrahydrofuran, xylen, toluen, hexan a cyklohexan ne.

V literatute bylo déle zjisténo, Ze celkovy Hildebrandiiv parametr rozpustnosti (d,) kyse-

liny polyakrylové je 24,6 MPa'”

a Hansenovy parametry rozpustnosti lezi v blizkosti
hodnot kyseliny akrylové (Thomas, Grohens a Jyotishkumar, 2015). Disperzni parametr
(04) kyseliny akrylové je 17,7 MPa'?, parametr vodikovych vazeb (;) je 14,9 MPa'? a

polarni parametr (J,) je 6,4 MPa'”?

(Hansen, 2013). Interakéni polomér, v jehoZ objemu
lezici rozpoustédla kyselinu polyakrylovou rozpousti, vS§ak v dostupné literatuie nalezen
nebyl. Za pouziti Hansenovych rozpustnostnich parametri rozpoustédel z fab. 2 a
kyseliny akrylové uvedenych vySe (Hansen, 2013) byl v grafu zobrazeném na obr. 24
modfe vyznacen stfed rozpustnostni sféry kyseliny polyakrylové. Na zakladé provede-
nych experimentl byla do grafu modie vepsdna ta rozpoustédla, ktera kyselinu poly-
akrylovou rozpustila, a to byl methanol, ethanol, dioxan, dimethylformamid a
dimethylacetamid. Dale byla nacrtnuta rozpustnostni sféra kyseliny polyakrylové zjiste-
né z experimentd. Uvnitt sféry tohoto polymeru vsak lezi podle Hansenovych parametrti

rozpustnosti 1 ta rozpoustédla, kterd kyselinu polyakrylovou v naSich experimentech

nerozpustila, a to byl tetrahydrofuran a butylalkohol.

Tab. 2 Hansenovy rozpustnostni parametry v MPa"? a frakéni

parametry rozpustnosti (Burke J., 1984)

Rozpoustédlo O¢ 0d | Op | Oy | fd |fp | fh

Hexane 1491149 | O 0 1001 0 | O

Cyklohexan 16,8 116,8| O 02194 |12 | 4

Benzen 1861184 0 |20 78 | 8 |14
Toluen 18,2 118,0 1,4 | 2,0 | 80 | 7 |13
Xylen 18,0178 1,0 | 3,1 | 83 | 5 |12
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Chloroform 19,01 17,8 3,1 | 5,7 | 67 |12 |21

Tetrahydrofuran | 19,4 (16,8 | 5,7 | 8,0 | 55 | 19|26

Dioxan 205|190 | 1,8 | 7.4 | 67 | 7 |26
Aceton 20,0 | 15,5104 | 7,0 | 47 |32 |21
Methanol 29,6 | 15,1 | 12,3 22,3 | 30 |22 |48
Ethanol 26,5158 | 88 | 19,4 | 36 | 18 |46

Butyl alkohol 22,2 | 15,8 | 5,7 | 14,5 ] 43 | 15|42

Dimethylformamid | 24,8 | 17,4 | 13,7 | 11,3 | 41 |32 |27

Dimethylacetamid | 22,8 | 16,8 | 11,5 | 10,2 | 44 |30 | 26

Voda 47,8 | 15,6 | 16,0 | 42,3 | 18 | 28 | 54

Pro nalezeni rozpoustédla, jez kyselinu polyakrylovou rozpousti, zatimco nanovlaken-
nou vrstvu z zelatiny ne, byly provedeny i experimenty rozpustnosti nanovldkenné vrst-
vy z zelatiny v téch rozpoustédlech, kterd jiz byla pouzita pro testovani rozpustnosti
kyseliny polyakrylové, a nasledn¢ byly na zaklad¢ vysledkl sestaveny Hansenovy pa-

rametry rozpustnosti pomoci Hansenova modelu pro nanovldkennou vrstvu z zelatiny.

Vzorky vrstvy zvldknéné z vodného roztoku zelatiny byly jednotlivé ponofeny do roz-
poustédel a ndsledné byla vyhodnocena mira jejich rozpustnosti na elektronovém ra-
strovacim mikroskopu. Ze snimkl (viz obr. 25 az obr. 27) je patrné, Ze nanovldkenna
vrstva z zelatiny je rozpustna v methanolu, ethanolu, dimethylformamidu, dimethylace-
tamidu a hexanu, zatimco v butylalkoholu, acetonu, chloroformu, xylenu, toluenu a cyk-
lohexanu rozpustnd neni. V tetrahydrofuranu a benzenu se nanovldkenna vrstva

rozpustila pouze ¢aste¢né a v dioxanu nabobtnala.
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Obr. 24 Hansenovy parametry rozpustnosti zobrazené pomoci Hansenova modelu pro
kyselinu polyakrylovou se stiedem jeji rozpustnostni sféry zjistené z literatury a

s rozpustnostni sferou nacrtnutou na zakladé provedenych experimentii (modre)
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Obr. 25 Snimky nanovildkenné vrstvy z vodného roztoku zZelatiny po ponorent do (A) me-

thanolu, (B) ethanolu, (C) dimethylformamidu, (D) dimethylacetamidu, (E) hexanu a (F)
butylalkoholu
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Obr. 26 Snimek nanovidakenné vrstvy z vodného roztoku Zelatiny po ponoreni do (4)

acetonu, (B) chloroformu,(C) xylenu, (D) toluenu, (E) cyklohexanu a (F) benzenu

37



Experimentalni cast

Obr. 27 Snimek nanovldakenné vrstvy z vodného roztoku zelatiny po ponoreni do (A) tetra-

hydrofuranu a (B) dioxanu

Z literatury bylo zjisténo, ze Zelatina mé celkovy Hildebrandliv parametr rozpustnosti
(9, 24,5 MPa'?, disperzni parametr (J,) p¥iblizng 17,19 MPa'? a polarni parametr (6,)
okolo 17,98 MPa'? (Patra, Basak and Tibarewala, 2016). Z rovnice (3) lze dopogitat

parametr vodikovych vazeb (d;), ktery bude priblizng 4,3 MPa'”?

. 'V dostupné literatuie
vsak interakéni polomér, v jehoZ objemu lezi ta rozpoustédla, jez zelatinu rozpousti,
nalezen nebyl. Za pouziti Hansenovych rozpustnostnich parametri rozpoustédel z tab. 2
a zelatiny uvedenych vyse (Patra, Basak and Tibarewala, 2016) byl v grafu zobrazeném
na obr. 28 zelené vyznacen stied rozpustnostni sféry Zelatiny. Na zéklad¢ provedenych
experimentl byla do grafu zelené vepsana ta rozpoustédla, kterd vladkennou vrstvu Zela-
tiny rozpustila, a to byl benzen, methanol, ethanol, dimethylformamid, dimethylaceta-
mid, hexan a voda. Déle byla zelené¢ nacrtnuta rozpustnostni sféra vlakenné vrstvy
zelatiny zjiSténa z experimentd, z niZ je patrné, Ze stfed této sféry nesouhlasi se sttedem
nalezenym v literatufe. Uvnitt rozpustnostni sféry této nanovldkenné vrstvy lezi podle
Hansenovych parametrii rozpustnosti i ta rozpoustédla, kterd vrstvu Zelatiny v naSich
experimentech nerozpustila, a to byl butylalkohol, aceton, chloroform, xylen, toluen a

cyklohexan.

38



Experimentalni cast

_cg <
<
3
® N
N
S
8
&
S
5 -
c 2
P o L&
T O =
S c O =
- © o 2
o (@) N
m_z
s o &
Ty o
e
= ©
L O ® o
=< £ :
Q=c o) o
QD_Q LL“'6
g D T & =
O — O
< .E o)
&) OC
J O o
> &
c
® oX N |¥
- c
B..GJ
o
eeisewwﬂl_wa ./°
(-
0o
- XX
:(\5 (D_(]C)
o Io
> ~
—_— >
ol @

Obr. 28 Hansenovy parametry rozpustnosti zobrazené pomoci Hansenova modelu pro via-
kennou vrstvu z Zelatiny se stiedem jeji rozpustnostni sféry zjistené z literatury a s rozpust-

nostni sférou (zelené) nacrtnutou na zakladé provedenych experimentii
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Pro nalezeni rozpoustédla kyseliny polyakrylové a zaroven nerozpoustédla nanovlaken-
né vrstvy, bylo nezbytné slou¢it Hansenovy parametry rozpustnosti zobrazené pomoci
Hansenova modelu pro kyselinu polyakrylovou s Hansenovymi parametry rozpustnosti
zobrazenymi pomoci Hansenova modelu pro nanovldkennou vrstvu z zelatiny. Po slou-
¢eni téchto Hansenovych parametrii rozpustnosti zobrazenych pomoci Hansenovych
modelll vSak takova oblast, ve které lezi rozpoustédla, jez kyselinu polyakrylovou roz-

pousti a zaroveil nanovlakennou vrstvu z Zelatiny nerozpousti, nalezena nebyla.

Vyuzitim Hansenovych parametrli rozpustnosti zobrazenych pomoci Hansenova modelu
byla nalezena dal$i dostupna rozpoustédla (viz tab. 3), kterd se nachdzeji v rozpustnost-
ni sféfe kyseliny polyakrylové, a to kyselina mravenci, kyselina octova, isopropanol a
propylenglykol (viz obr. 29), a nasledné bylo u téchto rozpoustédel experimentalné ove-
feno, zda kyselinu polyakrylovou skute¢né rozpousti a pfipadné nanovlakennou vrstvu

z zelatiny ne.

Tab. 3 Hansenovy rozpustnostni parametry nalezenych roz-

poustédel v MPa"” (Burke J., 1984)

Rozpoustédlo O¢ 0q | Oy | On

Isopropanol 23,5115,8] 6,1 | 16,4

Kyselina mravendi | 24,9 | 14,3 | 11,9 | 16,6

Kyselina octova | 21,4 | 14,5 | 8,0 | 13,5

Propylenglykol | 30,2 | 16,8 | 9,4 | 23,3

Po ponoteni vzorkl zvldknénych z vodného roztoku zelatiny do kyseliny mravenci do-
Slo k jejich okamzitému rozpusténi a vzorky ze stejného materidlu se po ponotfeni do
propylenglykolu rozlomily na n€kolik ¢asti, a tak pro dal$i experimenty nebyla tato dvé
rozpoustédla vhodna. Z kyseliny octové a isopropanolu byly ptipraveny dva 1% roztoky

kyseliny polyakrylové, ve kterych se vsak kyselina polyakrylovéa nerozpustila.

Vyuzitim Hansenovych parametrli rozpustnosti zobrazenych pomoci Hansenova modelu
pro nalezeni rozpoustédla kyseliny polyakrylové a zaroven nerozpoustédla nanovlaken-
né vrstvy z Zelatiny nebyla nalezena zadné vhodna rozpoustédla. Tato ziskand informa-

ce byla déle ovéfena Hansenovymi parametry zobrazenymi pomoci Teasova grafu, do
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které¢ho byla kromé osy s frakénim parametrem vodikovych vazeb a osy s frakénim po-

larnim parametrem vynesena i osa s frakénim disperznim parametrem.

- X
L -s%
) 3
[ J AN
S
o
<
S
©
o
E 3
5 :
= % S R—
5§ o g
S00_05 & =
SR G o % =
N =t
?>.CUQ..C o
® co o N
€ o =
. e0O ® &
(7)) n =<
. 2
" = .
L O . o
§< o ® & A
n=c ¢ S5 o
ODQ O L. "'6><
g o T I £0O =
Q O = OAF
3 . : -C
® [ J
> s O ®
= C
e X cS> O
oX N |¥
20e 5 |
o
& o 2
c
— > X
:(U (D_GC)
o IQ
= X~
— =
o ®)

Obr. 29 Slouceni Hansenovych parametrii rozpustnosti zobrazenych pomoci Hansenova
modelu pro kyselinu polyakrylovou (modre) s Hansenovymi parametry rozpustnosti zobra-
zenymi pomoci Hansenova modelu pro Zelatinu (zelené) a dalsi nalezena rozpoustédla v

rozpustnostni sfére PAA (Cervené)
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Hledani vhodného rozpousStédla vyuzitim Hansenovych parametrii rozpustnosti

zobrazenych pomoci Teasova grafu

Hledani rozpoustédla kyseliny polyakrylové a zaroven nerozpoustédla nanovldkenné
vrstvy z Zelatiny vyuzitim Hansenovych parametrti rozpustnosti zobrazenych pomoci
Hansenova modelu bylo neuspésné nejspiSe z ditvodu zanedbani disperznich sil. Pro
nasledujici nalezeni rozpoustédla byly tedy pouzity Hansenovy parametry rozpustnosti
zobrazené pomoci Teasova grafu, ktery pro urceni oblasti rozpustnosti polymeru vyuZzi-
véa nejen frakéni parametr vodikovych vazeb a frakéni polarni parametr, ale i frakéni

disperzni parametr.

Z ptedchozich experimentii bylo zjisténo, Ze methanol, ethanol, dioxan, dimethylfor-
mamid a dimethylacetamid kyselinu polyakrylovou rozpousti, zatimco aceton, benzen,
butylalkohol, chloroform, tetrahydrofuran, xylen, toluen, hexan a cyklohexan ne. Dale
bylo ponofenim vzorki zvlaknénych z vodného roztoku Zelatiny do rliznych rozpousté-
del zjisténo, ze nanovladkennd vrstva z Zelatiny je rozpustna v methanolu, ethanolu, di-
methylformamidu, dimethylacetamidu, hexanu a ve vodé¢, zatimco v butylalkoholu,
acetonu, chloroformu, xylenu, toluenu a cyklohexanu rozpustnd neni.
V tetrahydrofuranu a benzenu se nanovlakennd vrstva rozpustila pouze castecné a v
dioxanu nabobtnala. Z téchto ziskanych informaci a za pouziti Hansenovych parametrt
rozpustnosti zobrazenych pomoci Teasova trojuhelnikového diagramu a frakénich pa-
rametrd rozpustnosti rozpoustédel z tab. 2 byla nacrtnuta oblast rozpustnosti kyseliny
polyakrylové a nanovldkenné vrstvy z Zelatiny. Obé tyto oblasti rozpustnosti vykazova-

ly velmi atypicky tvar.

Pro zesitovani nanovlakenné vrstvy z Zelatiny a dendrimertl bylo nutné najit vyuzitim
Hansenovych parametrii rozpustnosti zobrazenych pomoci Teasova trojihelnikového
diagramu takovou oblast, v niz se nachdzeji rozpoustédla, ktera kyselinu polyakrylovou
rozpousti, zatimco vlakennou vrstvu z Zelatiny nerozpousti. Po slouc¢eni Hansenovych
parametrl rozpustnosti zobrazenych pomoci Teasova grafu pro kyselinu polyakrylovou
s Hansenovymi parametry rozpustnosti zobrazenymi pomoci Teasova grafu pro nano-
vldkennou vrstvu z Zelatiny byl jako rozpoustédlo odpovidajici nasi podmince vybran
dioxan. Néasledn¢ byla vyhledana dalsi dvé rozpoustédla, jejichz parametry rozpustnosti
se pohybuji v pozadovaném rozmezi (viz tab. 4). Témito rozpoustédly jsou furan

a diethylamin a jsou zobrazeny na obr. 30.

42



Experimentalni cast

60 380

d

AWAVAVAVAVANS §
2 40
0 40

Obr. 30 Slouceni Hansenovych parametrii rozpustnosti zobrazenych pomoci Teasova grafu
pro kyselinu polyakrylovou (modre) s Hansenovymi parametry rozpustnosti zobrazenymi

pomoci Teasova grafu pro nanovlakennou vrstvu z zelatiny (zelené) a dalsi nalezenad rozpous-

tédla (Cerveneé)
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Tab. 4 Frakcni parametry rozpustnos-

ti diethylaminu a furanu (Burke J.,

Rozpoustédlo | fq | f, | fy

Diethylamin | 64 | 10 | 26

Furan 7217 |21

Na zakladé slouceni Hansenovych parametri rozpustnosti zobrazenych pomoci Teasova
grafu pro kyselinu polyakrylovou s Hansenovymi parametry rozpustnosti zobrazenymi
pomoci Teasova grafu pro nanovlakennou vrstvu z zelatiny byl jako vhodné rozpousté-
dlo vybran dioxan s furanem a diethylaminem. Nésledné byl ptipraven jeden 0,5% roz-
tok kyseliny polyakrylové rozpusténé v dioxanu, jeden 1% roztok kyseliny
polyakrylové ve furanu a jeden 1% roztok kyseliny polyakrylové v diethylaminu. Kyse-
lina polyakrylova se vSak ve furanu a v diethylaminu nerozpustila, a tak nasledujici ex-
perimenty byly provedeny pouze za pouziti 0,5% roztoku kyseliny polyakrylové

v dioxanu.

Pro ovéteni navrhu tykajiciho se zesitovani byly vzorky nanovldkenné vrstvy zvldknéné
z vodného roztoku Zelatiny a dendrimerti ponotfeny do 0,5% roztoku kyseliny polyakry-
lové v dioxanu (viz obr. 31). Pro kontrolu byly vzorky zvlaknéné pouze z vodného roz-
toku Zelatiny ponotfeny do 0,5% roztoku kyseliny polyakrylové v dioxanu nebo jen do
dioxanu a vzorky zvlaknéné z vodného roztoku zelatiny a dendrimerdi byly ponotfeny
do dioxanu. Ze snimkt (viz obr. 32), které byly po ponoteni vzorkli do roztoku kyseliny
polyakrylové v dioxanu nebo jen do dioxanu vytvofeny pomoci elektronového rastrova-
ciho mikroskopu, je patrné, ze ve vSech ptipadech struktura vlaken zlistala zachovéna.

\ Zelatina +

\ dendrimery

Obr. 31 Schéma ponoreni vrstvy z Zelatiny a den-

drimerii do 0,5% roztoku PAA v dioxanu

44



Experimentalni cast

Obr. 32 Snimky vrstev zvlaknénych z vodného roztoku Zelatiny: (A) a dendrimerii po ponoreni

do 0,5% roztoku PAA v dioxanu, (B) po ponoreni do 0,5% roztoku PAA v dioxanu, (C) a den-

drimerti po ponoreni do dioxanu, (D) po ponoreni do dioxanu

Tyto vzorky byly néasledné¢ vysuseny a ponofeny do vody, kde doslo k poruseni morfo-
logie vlaken a z nanovlakennych vrstev se stal hydrogel (viz obr. 33). Hydrogel vsak
nevznikl ze vzorku nanovlakenné vrstvy zvldknéné pouze z vodného roztoku zelatiny a
nasledné ponoiené do dioxanu. V tomto piipade doslo k rozpusténi vrstvy. Lze tedy fici,
ze ptidanim dendrimerti do vldkenné vrstvy zelatiny a nasledném ponofeni vrstvy do
dioxanu dochdzi ke snizeni rozpustnosti ve vodném prostiedi i pfesto, ze kyselina poly-

akrylova v dioxanu obsazena neni.
45



Experimentalni cast

Provedenim téchto experimentim se dioxan ukdzal jako vhodné rozpoustédlo kyseliny
polyakrylové a zaroven nerozpoustédlo nanovlakenné vrstvy z Zelatiny. Po naneseni
0,5% roztoku kyseliny polyakrylové v dioxanu na nanovlakennou vrstvu z Zelatiny a
dendrimert totiz doslo k jejimu fyzikdlnimu zesitovani a vyraznému sniZeni rozpust-
nosti ve vodném prosttedi. Pro dals$i experimenty byl tedy jako rozpoustédlo pouzit pra-

vé dioxan.

Obr. 33 Snimky vrstev z vodného roztoku zZelatiny: (4) a dendrimerii po zesitovani v roztoku

PAA v dioxanu a nasledném ponoreni do vody, (B) po ponoreni do roztoku PAA v dioxanu a

nasledné do vody, (C) a dendrimerii po ponoreni do cistého dioxanu a nasledné do vody
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3.3.5 Sitovani vlaken ponorenim do dioxanu

Experimenty v kapitole 3.3.4 dokazuji, Ze ponofenim vlakenné vrstvy z Zelatiny a den-
drimerii do kyseliny polyakrylové rozpusténé v dioxanu dochazi k fyzikalnimu zesito-
vani vrstvy. Pro nalezeni dal$i metody o zesitovani byla vrstva zvlaknénd z vodného

roztoku zelatiny, kyseliny polyakrylové a dendrimerti ponoiena do Cistého dioxanu (viz

obr. 34).

§ Zelatina +
8 dendrimery
+ PAA

Zelatina +
dendrimery

Dioxan

Obr. 34 Schéma ponoreni vrstvy z Zelati-  Obr. 35 Schéma vystaveni vrstvy z Zelatiny, dendri-

ny, dendrimerii a PAA do dioxanu merti a PAA param dioxanu v exsikatoru

Po ponofeni do dioxanu se vSak z vlakenné vrstvy stal gel a nasledné se ve vodném pro-
stiedi rozpustil. Dalo by se tedy pfedpokladat, Ze touto metodou k zesitovani vldkenné
vrstvy nedoslo, a tak byla navrzena metoda, ktera je k vrstvé Setrnéjsi, a to sitovani vy-

stavenim vldken param dioxanu.

3.3.6 Sitovani vlaken vystavenim param dioxanu v exsikatoru

Prestoze experiment popsany v kapitole 3.3.4 ukazuje, Ze vldkennou vrstvu z Zelatiny a
dendrimerii I1ze uspésné fyzikalné zesitovat nanesenim roztoku kyseliny polyakrylové
v dioxanu, tak ponotfenim vzorku zvladknéného z Zelatiny, dendrimerti a kyseliny poly-
akrylové do dioxanu k zesitovani nedochazi (viz kapitola 3.3.5). Byla tedy zvolena me-
toda Setrn€jsi k vldkenné vrstvé, a to sitovani prostiednictvim par dioxanu v exsikatoru.
Vzorky piipravené z vodného roztoku Zelatiny, kyseliny polyakrylové a dendrimerti
byly na 24 hodin v exsikatoru vystaveny pardm dioxanu (viz obr. 35). Po jejich nésled-
ném ponoieni do vody dosSlo k okamzitému rozpusténi. Da se tedy predpokladat, ze

k sitovani nedoslo.
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4 Souhrn a diskuze vysledku

Ovéteni ndvrhu tykajiciho se zesitovani nanovldkenné vrstvy z rybi Zelatiny a dendri-

mertl pomoci kyseliny polyakrylové bylo provedeno nékolika experimenty.

Prvnim z pokusti bylo naneseni vodného roztoku kyseliny polyakrylové na nanovlaken-
nou vrstvu z Zelatiny a dendrimerii. K interakci dendrimert ani aminokyselin s kyseli-
nou polyakrylovou vSak nestihlo dojit, jelikoZ po naneseni roztoku kyseliny
polyakrylové doslo k rozpusténi vrstvy, a tak byla tato kyselina pfidana do roztoku Zela-
tiny jesté¢ pred jeho zvldknovanim. Nanesenim kapky vody na tuto vldkennou vrstvu
vsak doslo opét k jejimu rozpusténi, a tudiz byla zvolena jina metoda sitovani, ktera je
Setrnéjsi k vrstveé, a to vystaveni vlaken vodnim pardm v exsikatoru. Po dvou hodinach
se vSak z vrstvy stala folie. Diky G¢inku vody dochéazelo k naruSeni struktury nanovla-
kenné vrstvy, a tak bylo nalezeno takové rozpoustédlo, které kyselinu polyakrylovou
rozpustilo, zatimco nanovldkennd vrstva z zelatiny se po naneseni roztoku této kyseliny

nerozpustila.

Vyuzitim Hansenovych parametrii rozpustnosti zobrazenych pomoci Teasova grafu byl
jako vhodné rozpoustédlo kyseliny polyakrylové a nerozpoustédlo vldkenné vrstvy
z zelatiny vybran dioxan. Vzorky nanovldkenné vrstvy zvlaknéné z vodného roztoku
zelatiny a dendrimerti byly ponofeny do roztoku kyseliny polyakrylové v dioxanu.
Struktura vldken zlstala zachovana, a tak byl vzorek nasledné ponofen do vody, kde
doslo k tvorbé hydrogelu. Pfeménou vldkenné vrstvy na hydrogel byla vyrazné ovlivné-
na morfologie vldken, ale zaroven se sniZila jeji rozpustnost. Da se predpokladat, Ze
touto metodou bylo dosazeno fyzikalniho zesitovani, a tudiz doslo ke spojeni fetézct

vodikovymi mustky.

Pro dalsi experimenty byl jako rozpoustédlo pouzit pravé dioxan. Vzorky nanovldkenné
vrstvy z vodného roztoku Zelatiny, kyseliny polyakrylové a dendrimerti byly ponoieny
do cistého dioxanu, kde se z nich vSak okamzité stal gel, ktery se nasledn¢ ve vodném
prostiedi rozpustil. V dal§im experimentu byly vzorky pfipravené z vodného roztoku
zelatiny, dendrimert a kyseliny polyakrylové na 24 hodin vystaveny paradm dioxanu, ale

po nasledném ponoieni do vody doslo k jejich okamzitému rozpusténi.
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Sitovani zelatiny se zachovanim morfologie vlaken je v souc¢asné dobé velmi problema-

tické, proto bylo navrZzeno pokusit se o zesitovani nanovlakenné vrstvy z Zelatiny a

dendrimeridi pomoci kyseliny polyakrylové.

Pro potvrzeni nebo vyvraceni tohoto ndvrhu bylo provedeno nékolik pokusii o zesit'o-
vani vlakennych vrstev prostiednictvim vodného roztoku kyseliny polyakrylové, vody
¢1 vodnich par, ale ve vSech ptipadech doslo diky ucinku vody k rozpusténi vrstev nebo
k tvorbé folie. Z tohoto diivodu byl vyuzitim Hansenovych parametr rozpustnosti zob-
razenych pomoci Teasova grafu jako rozpoustédlo kyseliny polyakrylové zvolen dio-
xan, ktery vlakennou vrstvu z Zelatiny nerozpustil. Nanovlakennd vrstva z vodného
roztoku zelatiny a dendrimerii byla ponofena do roztoku kyseliny polyakrylové
v dioxanu, kde doslo k jejimu fyzikdlnimu zesitovani. Pfi nasledném kontaktu s vodou
se nanovladkennd vrstva pfeménila na hydrogel, a tudiz se da predpokladat existence
vodikovych mustkii mezi kyselinou polyakrylovou a maltézovym plastém dendrimert

nebo aminokyselinami Zelatiny.

Dendrimery tedy mohou zajistit snizeni rozpustnosti nanovldkenné vrstvy z zelatiny a
zaroven by mohly byt vyuZzity pro transport latek a jejich postupné uvoliovani do orga-

nismu.

U kontrolnich vzorkd nanovldkennych vrstev, které neobsahovaly dendrimery nebo by-
ly ponofeny pouze do dioxanu bez rozpusténé kyseliny polyakrylové, vSak doslo pii
kontaktu s vodou také k tvorbé hydrogelu. Pro dal$i experimenty tedy navrhuji zjistit, o
jakou dobu se ve srovnani s kontrolnimi vzorky snizila rozpustnost nanovlakenné vrstvy
z zelatiny a dendrimert zesitované v roztoku kyseliny polyakrylové v dioxanu. Dal$im
z experimentt by také mohlo byt zvySeni koncentrace dendrimert, Zelatiny a kyseliny
polyakrylové, ¢imz dojde k ptiblizeni molekul a ptipadné i k uc€inn€jSimu sitovani na-
novladkenné vrstvy. Vzhledem k tomu, Ze pfeména nanovldkenné vrstvy na hydrogel ma

vyrazny vliv na morfologii materialu, tak dal$i optimalizace je nezbytna.

Vzhledem k nedostatku dendrimert nebylo jiz mozné provést dalsi pokusy a ovétit vy-

sledky provedenych experimentt.
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