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Available online 11 January 2021 ultralembahyung-cahaya nampak (U.V.-Visible). Kaedah yang digunakan dalam kajian
ini iaitu kaedah penambahan (serbuk), kaedah cecair homogen, kaedah perpisahan
fasa dan kaedah penyerapan (tindakbalas). Hasil kajian mendapati penjerapan lisozim
yang bercas positif (hidrofobik) terhadap permukaan nanozarah SiO, yang bercas
negatif (hidrofilik) adalah sesuai pada pH 7.8. Bagi perbezaan nisbah berat SiO,: Lisozim
sama ada berat lisozim atau SiO; tetap, puncak yang diperolehi adalah sekitar 280nm.
Kadar penjerapan lisozim bergantung kepada masa tindak balas dan juga faktor
pembauran. Saiz nanozarah SiO; yang kecil menyebabkan ianya mempunyai luas
permukaan yang besar berbanding isipadu dan membolehkan lisozim dijerap pada
permukaannya tanpa sebarang halangan. Oleh yang demikian dapat disimpulkan
bahawa, wujud kestabilan antara lisozim dan SiO; yang membolehkan penjerapan
berlaku dan terbentuknya gumpalan akibat daripada kesan tindak balas.

This study was conducted to study the interaction effect of polymer nanoparticles, silica
dioxide (SiO;) with protein, (Lysozyme) in buffer solution. The purpose of the study was
to determine the stability and the effect of the interaction of SiO; nanoparticles with
lysozyme as a concentration function studied using ultraviolet-visible (U.V.-visible)
spectroscopy. The methods used in this study are the addition method (powder),
homogeneous liquid method, phase separation method and absorption method
(interaction). The results of the study found that the adsorption of positively charged
(hydrophobic) lysozyme to the surface of negatively charged SiO, nanoparticles
(hydrophilic) is suitable at pH 7.8. For the difference weight ratio in SiO3: Lysozyme
either lysozyme weight or fixed SiO,, the peak obtained is around 280nm. The rate of
absorption of lysozyme depends on the reaction time as well as the diffusion factor. The
small size of the SiO; nanoparticles causes it to have a large surface area compared to
the volume and allows lysozymes to be adsorbed on its surface without any obstruction.
Therefore, it can be concluded that there is a stability between lysozyme and SiO; that
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allows adsorption to occur and the formation of agglomeration as a result of the
interaction effect.
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1. Pengenalan

Penjerapan protein ke atas permukaan bukan biologi adalah amat penting dalam banyak bidang

kajian hariini [1]. Kajian ke atas fenomena ini menyumbang kepada banyak bidang seperti bio-bahan,
bio-pengesan dan sistem penghantaran [2]. Walaupun begitu masih lagi sukar untuk memahami
proses penjerapan protein [3]. Kajian berkenaan penjerapan dan perubahan bentuk protein pada
pelbagai jenis permukaan dan pada pelbagai keadaan penjerapan perlu dikaji. Ini adalah untuk
memahami struktur protein dan fungsinya pada permukaan pepejal-cecair [4-8].
Proses penjerapan protein adalah proses yang kompleks kerana terdapat banyak faktor yang
mempengaruhi tarikan protein pada sesuatu permukaan seperti kestabilan struktur protein,
kekuatan ionik, larutan pH dan permukaan serapan hidrofobik [9-13]. Terdapat kajian yang
melaporkan bahawa komposisi rangka protein mempunyai tarikan yang kuat dengan sifat permukaan
nanozarah [23]. Maka, kaedah pemisahan yang telah digunakan untuk mengasingkan rangka protein
dan zarah yang terikat termasuklah kaedah kromatografi, kaedah magnet dan kaedah pengemparan.
Nanozarah SiO; digunakan di dalam kajian ini disebabkan sifatnya sebagai pembawa, mempunyai
kestabilan sistemik dan biokeserasian yang baik, bersifat hidrofobik dan rintang terhadap perubahan
pH [24].

Selain itu, pengkelompokkan atau pengumpalan pada lapisan penjerapan adalah kesan daripada
ketidakstabilan semasa proses penyimpanan dan penghantaran protein [14-15]. Langkah untuk
meminimumkan pembentukkan gumpalan perlu dilakukan dan surfaktan selalunya digunakan bagi
mengurangkan gumpalan.

Pembauran zarah yang berada dalam larutan ditentang oleh kelikatan larutan, jadi zarah tersebar
melalui larutan lebih perlahan apabila kelikatan larutan meningkat. Disebabkan perubahan keamatan
isyarat dipengaruhi oleh pergerakan zarah, sebarang zarah yang membaur lebih cepat adalah
dinyatakan oleh masa perubahan keamatan isyarat yang kecil. Pekali pembauran (D) adalah berkadar
songsang dengan saiz zarah. Maka, semakin kecil zarah, semakin pendek perubahan masa yang
diperolehi.

D= KT
-~ emnr

€y

Dimana, K = PekaliBoltzman (1.3806504 X 1023 JK1)
= Suhu (dalam Kelvin) (298K)

n =Kelikatan dalam cecair (0.8872 cP)

r =Jejari zarah (nm)

—

Dalam kajian ini akan dilihat bagaimana lisozim yang bertindak sebagai protein dikaji sifat
penjerapannya pada permukaan silika dioksida dalam keadaan pH yang neutral. Lisozim adalah
protein yang bercas positif pada pH neutral dan mampu menembusi ke dalam mikrosfera yang
bercas negatif.
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2. Bahan dan Kaedah
2.1 Bahan

Bahan kimia yang digunakan dalam kajian ini adalah telur putih ayam lisozim (protein) (No. Lot.
62971) . Jisim molekul lisozim adalah 14.3 kDa, p/ 11.1 dan dimensinya adalah 4.6x 3.0 x3.0 nm. Selain
itu, silika dioksida (SiO2) (Aerosil 380) (No. Lot. 60287) dan tween 20 (surfaktan) (No. Lot. 93773) juga
digunakan. Semua proses penjerapan dilakukan dalam campuran larutan penimbal potassium
dihidrogen fosfat (KH,PO4) dan sodium hidroksida (NaOH) Telur putih ayam lisozim dibeli dari Fluka.
Pencirian bahan dilakukan menggunakan Spektroskopi UV-boleh nampak dan Spektroskopi Korelasi
Foton.

2.2 Kaedah
2.2.1 Penyediaan larutan penimbal fosfat

Larutan penimbal (pH 7.0-pH 8.0) disediakan dengan menambah 100 ml 0.1M KH,;PO4 dan 0.1M
NaOH (kuantiti isipadu yang berbeza-beza). Larutan penimbal bagi setiap pH dipipet sebanyak 10 ml
dan diletakkan dalam tabung uji. Sebanyak 5 mg Silika Dioksida diisi ke dalm setiap tabung uji yang
berbeza pHnya. Setiap larutan dalam tabung uji disonikasi bagi membebaskan kandungan sellularnya
(Rajah 1). Selepas itu, 3 mg lisozim dan 1 mg tween 20 dimasukkan ke dalam setiap tabung uji dan
dilarutkan menggunakan pengacau yang kemudiannya diuji menggunakan spektrometer UV-boleh
nampak.

Peringkat Serbuk Peringkat cecair Peringkat Perpisahan

Homogen Fasa

C C

O§‘0§ ?Z |::> |::> hrs oo

O Silika Dioksida ($i02)
Q’ Fosfat
_ Tween 20

a’" Lisozim

Peringkat Penjerapan
Rajah 1. Gambarajah skematik kaedah penyediaan teras/ rangka SiO>

Sedia maklum, Silika Dioksida (SiO2) mempunyai ikatan kovalen dan membentuk struktur jaringan
(juga dikenali sebagai struktur kekisi). Ikatan kovalen adalah ikatan yang terhasil disebabkan oleh
perkongsian elektron di antara dua atom yang memberi ikatan pasangan elektron atau antara atom
dengan ikatan kovalen yang lain. Secara ringkasnya, kestabilan tarikan kepada tolakan yang
terbentuk di antara atom apabila mereka berkongsi elektron dikenali sebagai ikatan kovalen. lkatan
kovalen melibatkan banyak tindakbalas termasuklah ikatan o, ikatan m, ikatan logam- logam dan
tindakbalas agnostik.
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Manakala, lisozim mempunyai kumpulan karboksil yang mengandungi kelas rantaian tepi (side
chain) yang utama. Enam daripadanya mempunyai nilai pK yang diandaikan sebagai pengganggu. Dan
selebihnya, mempunyai kumpulan yang mengalami perubahan persekitaran melalui tindakbals
dengan bahan atau penyekat (inhibitor) : Glu 35, Asp 52 dan Asp 101 bergabung dengan saccharide
dan Asp 66 berada dalam rantaian yang boleh bertindakbalas apabila saccharide terikat.

Sehubungan dengan itu, tempoh proses penyediaan larutan sehinggalah sampel menjalani
pencirian perlulah dititiberatkan kerana ianya akan memberi kesan kepada kestabilan larutan. Di
antara faktor- faktor yang boleh mempengaruhi kestabilan larutan termasuklah rantaian molekul
penjerapan yang menyebabkan kesan sterik di mana tindakbalas yang mempengaruhi bentuk dan
kereaktifan ion dan molekul serta penggumpalan molekul disebabkan oleh kadar penejerapan
molekul yang tidak terkawal [25].

2.2.2 Penjerapan Isozim ke atas SiO»

Nisbah berat nanozarah SiO; dan lisozim yang digunakan adalah berbeza- beza (Jadual 1). Nilai
nisbah SiO; tetap dikaji terlebih dahulu diikuti dengan nilai nisbah Lisozim. Nilai pH larutan penimbal
yang digunakan adalah pH 7.8. Sebanyak 1 mg Tween 20 ditambah ke dalam setiap tabung uji yang
mengandungi nisbah berat SiO:Lisozim yang berbeza (Rajah 2). Larutan kemudiannya dikacau dan
diempar (4000 rpm) selama 5 minit.

Larutan A Larutan B

Tween 20
+

Lizozim 310,
R — R —

0.1M fosfat (0.1M fosfat

Larutan & Larutan B

Sonikasi

Lamtan A dan Larutan B dicampur

Kezan mteraksi nanozarah silika- lisozim dikaji menggunakan
UV- viz spektrofotometer

.Rajah 2. Penyediaan larutan sebelum dikaji
menggunakan UV- vis spektrofotometer
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3. Keputusan dan Perbincangan

Penyerapan nanozarah SiO; terhadap lisozim boleh ditentukan dengan cara yang paling mudah
iaitu melalui kajian spektrum serapan bahan tersebut sebagai fungsi panjang gelombang. Apabila
foton terkena pada nanozarah SiO,, ia hanya akan menyerap foton tersebut jika tenaga foton
tersebut berupaya mengujakan elektron valensi dari orbitalnya. Penyerapan tenaga foton tidak
berlaku jika tenaga foton adalah lebih rendah dari tenaga yang boleh mengujakan elektron valensi
tersebut. Disebabkan oleh fenomena ini, terdapat suatu peningkatan secara mendadak dalam
spektrum serapan apabila tenaga foton sama dengan tenaga yang boleh mengujakan elektron
valensi. Titik dimana nanozarah SiO; mula menyerap foton dikenali sebagai spektrum serapan luar
(absorption edge).

Semua sebatian organik mampu menyerap sinaran elektromagnet kerana semuanya
mengandungi elektron valensi yang boleh diujakan kepada aras tenaga yang tinggi. Maka penyerapan
oleh elektron jenis ini dihadkan kepada kawasan uv (A< 180nm). Pada peringkat ini, komponen
atmosfera juga dapat melakukan penyerapan dengan baik. Kesukaran melakukan eksperimen
dengan menggunakan uv adalah sukar. Akibatnya kebanyakan spektrofotometrik sebatian organik
terlibat pada kawasan panjang gelombang lebih besar daripada 180nm. Penyerapan cahaya uv dan
cahaya nampak dihadkan kepada sebilangan kumpulan berfungsi (dikenali sebagai kromofor) yang
mengandungi elektron valensi yang secara relatifnya mempunyai tenaga pengujaan yang rendah.

Kromofor adalah kawasan dalam molekul dimana perbezaan tenaga di antara dua orbit molekul
yang berbeza jatuh dalam kadar spektrum nampak. Cahaya nampak yang melanggar kromofor
akhirnya akan diserap oleh elektron yang teruja dari peringkat bawah (ground) kepada peringkat
ujaan (excited). Kromofor selalunya wujud dalam satu atau dua bentuk iaitu dalam sistem 1t konjugat
dan logam kompleks. Peringkat tenaga yang diujakan oleh elektron di antara m orbital terhasil
daripada siri- siri perubahan ikatan satu (single) atau ikatan ganda dua (double) selalunya dalam
kumpulan aromatik.

Spektra elektronik bagi molekul organik poliatom mengandungi kromofor yang selalunya
kompleks kerana berlakunya peralihan superposisi gegaran (vibrational) pada elektronik peralihan
yang menghala kepada spektra. la terhasil daripada gabungan siri- siri garisan pertindihan yang rumit,
dan menghasilkan lingkaran penyerapan yang bersambung dan meluas. Dalam molekul orbit, rt
elektron adalah nyahlokal oleh proses konjugat, maka ianya melibatkan orbit yang mempunyai
empat pusat atom atau lebih. Kesan nyahlokal ini adalah untuk merendahkan peringkat tenaga orbit
* dan memberi ciri- ciri tenaga ikatan yang kuat.

Penyerapan maksimum diubah untuk memanjangkan panjang gelombang. Akibatnya,
kebanyakan aplikasi spektroskopi penyerapan kepada sebatian organik adalah berasaskan peralihan
neutron atau m elektron kepada peringkat pengujaan nt* kerana tenaga yang diperlukan untuk proses
ini membawa puncak penyerapan kepada kawasan spektra (200nm- 700nm). Kedua- dua peralihan
memerlukan kehadiran kumpulan berfungsi yang tidak tepu untuk membekalkan orbit .
Penyerapan molar bagi puncak penyerapan diperolehi hasil daripada gabungan bersama dalam
peringkat pengujaan n. Peringkat tenaga n* adalah paling rendah daripada apa yang dijumpai dan
berada dalam kadar 10-100 liter cm™ mol?.

Perbezaan ciri- ciri di antara dua jenis penyerap dijumpai dalam kesan pelarut pada panjang
gelombang puncak. Puncak yang timbul daripada peralihan n- m* adalah secara amnya berganjak
kepada panjang gelombang yang pendek (hypsochromic atau blueshift), apabila kekutuban pelarut
meningkat. Kesan hypsochromic terhasil daripada peningkatan gabungan pasangan elektron tidak
terikat yang mana merendahkan tenaga orbit n. Disini tenaga orbit n direndahkan oleh jumlah yang
hampir sama dengan tenaga ikatan hidrogen. Apabila peralihan n- t* berlaku, elektron tunggal yang
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kekal adalah tidak memadai untuk mengekalkan ikatan hidrogen maka tenaga n, peringkat pengujaan
n* tidak dipengaruhi oleh tindakbalas pelarut jenis ini.

Penyinaran sampel dalam kawasan uv dan sinaran nampak menyebabkan perpindahan elektronik
yang terletak pada petala paling luar (electron valens). Jika sampel terdiri daripada atom atau molekul
dalam peringkat gas, spektrum penyerapan biasanya terdiri daripada siri- siri penyerapan yang tinggi
dan baik berdasarkan kepada keterhadan perpindahan elektron yang dibenarkan. Secara
perbandingannya spektra ion atau molekul dalam larutan terlibat dengan superposisisi getaran dan
kadang- kadang tenaga putaran bertukar disebabkan perpindahan elektronik. Kepelbagaian garisan
yang ditunjukkan adalah hasil daripada tarikan dalam molekul yang berlaku di antara molekul atau
ion yang rapat dalam medium tindakbalas.

Penyerapan sinaran elektromagnet oleh spesies M boleh digambarkan sebagai dua langkah
proses yang berbalik iaitu:

Langkah 1: M+ hv = M* (2)

M* adalah atom atau zarah molekul dalam peringkat teruja hasil daripada penyerapan photon (hv).
Jangka hayat peringkat pengujaan ini secara ringkasnya adalah (10 ke 107), ianya wujud hasil
daripada penyingkiran beberapa proses penyantaian.

Langkah 2: M*=M + haba (3)
Penyantaian melibatkan penukaran tenaga pengujaan kepada haba
3.1 pH

Rajah 3 mempamerkan graf penyerapan melawan panjang gelombang bagi nilai pH 7.0 hingga
8.0. Titik isoelektrik bagi telur putih lisozim adalah 11.1 seperti yang dinyatakan dalam kajian yang
dilakukan oleh Marijin et al., (2006)[11], mengenai penjerapan lisozim pada permukaan hidrofilik
silika dalam pH yang berbeza. Nilai pH bergantung kepada tindakbalas protein dan bahan penjerap
serta tindakbalas antara penjerapan molekul- molekul protein [16]. Diperhatikan lisozim kadar
penjerapan awalnya meningkat dengan kepekatan (Jadual 1).
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Panjang gelombang (nm)

%]
-] 4+
wn

Rajah 3. Graf penyerapan melawan panjang gelombang bagi nilai pH 7.0 hingga 8.0
(dibaca dari atas ke bawah kecuali pH 7.8)
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Jadual 1
Nisbah berat SiO,. Lisozim yang digunakan
Nisbah berat SiO2: Lisozim (SiO2tetap) Nisbah berat SiOz: Lisozim (Lisozim tetap)

SiO2 Lisozim SiO2 Lisozim
1 1 1 1
1 5 5 1
1 10 10 1
1 15 15 1
1 20 20 1

Protein pada titik isoelektrik tidak mempunyai sebarang cas dan tolakan elektrostatik di antara
molekul penjerap adalah minimum. Protein pada titik ini boleh memperoleh jarak yang dekat dengan
permukaan serapan berbanding dengan protein yang membawa cas. Alasan lain ialah pada kawasan
isoelektrik, protein mempunyai kestabilan struktur yang tinggi jadi kecenderungan untuk tersebar
pada permukaan adalah kecil untuk lisozim, penyerapan paling tinggi adalah pada nilai pH 7.8 yang
mana terletak di bawah titik isoelektrik telur putih-lisozim (Jadual 2).

Pada kadar pH ini permukaan silika dioksida adalah bercas negatif (hidrofilik) dan lisozim adalah
bercas positif (hidrofobik). Kesesuaian memilih pH 7.0- pH 8.0 adalah berdasarkan jenis larutan
penimbal yang digunakan iaitu larutan penimbal fosfat dan dinyatakan lisozim menjerap paling
maksimum dalam larutan alkali seperti yang dinyatakan dalam kajian [17]. Larutan penimbal adalah
larutan yang rintang kepada perubahan pH apabila ion hidroksida (OH") dan ion hidronium(Hs0’)
ditambah. Penimbal menyebabkan larutan rintang terhadap sebarang perubahan dalam pH apabila
asid kuat atau alkali ditambah. Ini bermaksud penimbal biasanya disediakan daripada konjugat asid-
alkali: asid lemah dan konjugat alkalinya dan alkali lemah dan asid konjugatnya.

Jadual 2
Nilai puncak yang diperolehi bagi parameter pH
Nilai pH Isipadu NaoH yang ditambah kepada larutan KH2PO4 (ml) ~ Puncak (nm)

7.0 50.0 280.91
7.1 77.5 280.96
7.2 81.7 280.92
7.3 84.2 280.93
7.4 87.6 280.87
7.5 88.9 280.89
7.6 89.0 280.93
7.7 915 280.95
7.8 91.7 280.98
7.9 93.2 280.93
8.0 95.8 280.96

Dalam kajian ini, larutan penimbal fosfat disediakan dengan kepekatan 0.1M KH,PO4 dengan
pHnya diubah menggunakan larutan akues NaOH. Larutan kosong yang digunakan ialah air
ternyahion. Penjerapan di bawah atau pada titik isoelektrik adalah sangat baik tetapi di atas titik
isolelektrik penjerapan adalah tidak begitu memuaskan. Di atas titik isoelektrik, protein semakin
menghampiri permukaan, protein perlu mengatasi halangan elektrostatik. Maka perbezaan yang
kecil dalam keadaan pengukuran memberi pengaruh yang besar pada kadar penjerapan.
Dianggapkan penghasilan kadar penjerapan yang sedikit pada data eksperimen disebabkan oleh
perbezaan yang kecil pada permukaan silika dioksida. Lisozim adalah protein yang rintang [18]. Ini
bermaksud bahawa secara strukturnya ia adalah protein yang stabil dan tidak menyerap pada
permukaan hidrofilik di bawah keadaan daya tolakan elektrostatik.
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3.2 Nisbah Berat SiO;: Lisozim (SiO; Tetap)

Nisbah berat di antara SiO;: Lisozim adalah berbeza (Jadual 3). Berat (mg) SiO2 yang tetap telah
memberi kesan terhadap kadar penjerapan lisozim. Nisbah berat di antara SiO;: Lisozim
ditindakbalaskan dalam larutan penimbal (pH 7.8) yang berisipadu 10ml setiap satunya. Dalam
eksperimen mengkaji parameter ini, kita boleh kaitkan dengan diameter SiO; ialah 7nm dan diameter
lisozim adalah 41.4 nm dengan ukuran dimensinya 4.6x 3.0x 3.0 nm.

Jadual 3
Nilai puncak yang diperolehi bagi nisbah berat
SiO;: Lisozim (SiO; tetap)

SiO2 (mg) Lisozim (mg)  Puncak (nm)
1 1 Tiada

1 5 285.99

1 10 285.86

1 15 289.10

1 20 289.98

Dapat dilihat, tapak bagi penjerapan lisozim semakin berkurang apabila nilai berat lisozim
semakin bertambah. Larutan penimbal yang digunakan adalah berpH 7.8 yang diperolehi daripada
eksperimen mengkaji pH sebelum ini. Permukaan silika yang bercas negatif (hidrofilik) dan lisozim
yang bercas positif (hidrofobik) menggalakkan lagi kadar penyerapan [19]. Pada kadar nisbah SiO;:
Lisozim 1:1 didapati tiada bacaan panjang gelombang yang didapati kerana kadar penyerapan adalah
tetap .

Pada kadar nisbah SiO2: Lisozim 1:5, 1:10 didapati terdapat perubahan bacaan panjang
gelombang (Rajah 4). Lisozim yang bercas positif semakain bertindak balas dengan SiO2 yang bercas
negatif dan juga ia bertindak balas dengan lebihan lisozim (positif) yang tidak dapat menjerap pada
permukaan SiO;, berlakunya tolakan elektrostatik [20]. Akibat daripada diameter SiO; yang lebih kecil
daripada lisozim menyebabkan banyak lisozim tidak dapat dijerap. Ini berlarutan pada nisbah SiO;:
Lisozim 1:15, 1:20. SiO, tidak dapat lagi menjerap dan larutan dikatakan telah tepu akibat lisozim
yang banyak. Kita boleh membuat andaian bahawa lisozim membentuk penjerapan multi-lapisan
pada permukaan silika dioksida dan membentuk gumpalan pada permukaan silika dioksida.
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Rajah 4. Graf penyerapan melawan panjang gelombang bagi nisbah berat
SiOy: Lisozim (SiO; tetap) (a) 1:1 (b) 1:5 (c)1:10 (d)1:15 (e) 1:20
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Apabila nanozarah SiO; mengalami berat (miligram) yang semakin berkurang, struktur
elektroniknya akan terganggu dan mengakibatkan pelebaran jurang tenaga dan anjakkan serapan
tepi ke panjang gelombang yang lebih pendek. Oleh itu, bacaan panjang gelombang yang diperolehi
adalah semakin berkurang [21].

3.3 Nisbah Berat SiO;: Lisozim (Lisozim Tetap)

Bagi eksperimen SiO;: Lisozim dengan nilai lisozim adalah tetap (Jadual 4), nisbah berat di antara
SiOz: Lisozim yang berbeza ditindakbalaskan dalam larutan penimbal (pH 7.8) yang berisipadu 10ml
setiap satunya.

Jadual 4
Nilai puncak yang diperolehi bagi nisbah berat SiO3:
Lisozim (Lisozim tetap)

Si0O2 (mg) Lisozim (mg) Puncak (nm)
1 1 Tiada

5 1 287.16

10 1 287.38

15 1 288.99

20 1 288.72

Permukaan penjerapan yang semakin banyak memberi kelebihan kepada lisozim untuk menjerap
dan membentuk ikatan dengan SiO; (tapak penjerapan). Pada nilai Lisozim: SiO, 1:1 didapati tiada
bacaan panjang gelombang yang diperolehi kerana kadar penjerapan berkadar langsung dengan
kepekatan (Rajah 5). Pada nilai Lisozim: SiO, 1:5, 1:10, 1:15, 1:20 terdapat perubahan panjang
gelombang diperolehi tetapi pada kadar penjerapan yang sangat rendah [22]. Ini menunjukkan
penjerapan lisozim adalah malar terhadap SiO.. Lisozim tidak lagi melakukan penjerapan dan larutan
dikatakan telah tepu hasil daripada kadar SiO; yang semakin banyak. Ini juga bermaksud tiada lisozim
yang berkumpul pada permukaan silika dioksida bagi membentuk molekul penjerap.
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Rajah 5. Graf penyerapan melawan panjang gelombang bagi nisbah berat
SiO3: Lisozim (Lisozim tetap) (a) 1:1 (b) 1:5 (c)1:10 (d)1:15 (e) 1:20
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Apabila nanozarah SiO, yang mengalami berat (miligram) yang semakin bertambah. Struktur
elektroniknya tidak terganggu tetapi mengakibatkan pelebaran jurang tenaga dan anjakkan serapan
tepi ke panjang gelombang yang lebih besar dan akhirnya menurun kembali. Oleh itu, bacaan panjang
gelombang yang diperolehi adalah besar dan semakin mengecil.

Selain itu, kepelbagaian penjerapan melihatkan perbezaan yang ketara di antara semua
parameter yang dikaji (Jadual 5). Apabila hanya terdapat larutan penimbal dan lisozim sahaja,
panjang gelombang yang diperolehi adalah besar berbanding dengan larutan penimbal, SiO, dan
lisozim (Rajah 6). Dapat dirumuskan daripada ketiga- tiga bahan tersebut, lisozim memberikan
panjang gelombang yang besar dan membuktikan lisozim adalah rintang atau stabil terhadap larutan
penimbal fosfat.

Jadual 5

Nilai puncak yang diperolehi bagi kepelbagaian penjerapan yang
berbeza

Jenis Penjerapan Puncak (nm)
Larutan Penimbal (7.8) 196.05
Larutan Penimbal (7.8) dan SiO2 (5mg) 196.49
Larutan Penimbal (7.8) dan Lisozim (3mg) 281.21

Larutan Penimbal(7.8), SiO2 (5mg) dan Lisozim (3mg) 280.92
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Rajah 6. Graf penyerapan melawan panjang gelombang bagi kepelbagaian
penjerapan yang berbeza (a) Larutan penimbal (b) Larutan penimbal dan SiO; (c)
Larutan penimbal, SiO, dan lisozim (d) Larutan penimbal dan lisozim

3.4 Interaksi antara SiO; dan Lisozim dalam Larutan Penimbal

Nanozarah SiO; mempunyai luas permukaan yang besar berbanding isipadu. Ini membenarkan
lisozim menjerap ke atas permukaannya. Pembauran zarah dalam cecair ditentang oleh kelikatan
larutan. Jadi pergerakkan zarah yang tersebar melalui cecair adalah perlahan apabila kelikatan
bertambah. Kelikatan yang diperolehi dalam eksperimen ini yang dianalisis menggunakan Zetasizer
adalah 0.8872 cP (<1) dan menunjukkan larutan adalah kurang likat dan pembauran berlaku dalam
keadaan yang malar. Dalam eksperimen ini, 5 mg SiO, dan 3 mg lisozim digunakan. Jadi terdapat
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lebihan SiO, di permukaan dan meningkatkan daya tolakkan elektrostatik di antara SiO,- SiO; dan
tarikkan di antara SiO;- lisozim.

Daripada graf peratus isipadu (%) melawan diameter (nm), penjerapan dilakukan hampir 40%
daripada luas permukaan. Seperti yang diketahui, salah satu faktor yang mempengaruhi kadar
penjerapan adalah tarikan permukaan antara dua bahan. Pada satu takat wujudnya keseimbangan
tarikkan di antara dua permukaan. Larutan dikatakan tepu disebabkan tenaga kinetik lisozim semakin
perlahan. Dengan kata lain, penjerapan pada permukaan semakin lengkap dan penembusan lisozim
terhadap permukaan SiO, semakin kompleks dan sukar.

Purata saiz nanozarah SiO; yang kecil membolehkan ia mempunyai luas permukaan yang besar
(Rajah 7). Apabila dibandingkan dari segi diameter di antara SiO, dan lisozim, SiO, mempunyai
diameter yang besar (78.01 nm) dan lisozim mempunyai diameter yang kecil (99.5nm), keadaan ini
membolehkan lisozim melaluinya tanpa sebarang halangan (Rajah 8). Jadi pekali pembauran, D yang
diperolehi bagi lisozim (4.942 x 1012 cm?/s) adalah besar berbanding SiO2 (6.304 x 102 cm?/s) dan
lebih banyak lisozim yang boleh merentasinya.

Pekali pembauran adalah berkadar songsang dengan saiz zarah. Semakin kecil zarah, semakin
besar kadar pembaurannya kerana zarah yang kecil bergerak dengan pantas dan menyebabkan
pembauran berlaku dengan kadar yang cepat (Jadual 6). Secara teorinya, nanozarah SiO; sepatutnya
mempunyai nilai pekali pembauran yang besar kerana saiznya yang kecil tetapi dalam eksperimen ini
didapati pekali pembauran untuk lisozim adalah lebih besar berbanding dengan SiO,. Keadaan ini
berlaku kerana diameter SiO, yang besar membenarkan lisozim yang berdiameter kecil untuk
melaluinya.

Eksperimen sebelum ini yang mengkaji kepekatan larutan, didapati lisozim mempunyai puncak
panjang gelombang yang tinggi jika dibandingkan dengan SiO,. Dalam eksperimen serakkan cahaya
ini telah terbukti sekali lagi lisozim sememangnya mempunyai nilai puncak panjang gelombang yang
tinggi akibat daripada pelebaran jurang tenaga dan anjakkan serapan tepi ke panjang gelombang
yang lebih besar.

Apabila ketiga- tiga bahan dicampurkan berlaku tindak balas di antara SiO, bercas negatif
(hidrofilik) dan lisozim bercas positif (hidrofobik). Perbezaan cas pada permukaan membolehkan
kedua- duanya melakukan proses penjerapan. Ditambah pula dengan luas permukaan nanozarah
SiO; boleh memberikan kadar penjerapan yang besar. Pekali pembauran yang diperolehi adalah
5.3815 x 10'? cm?/s (Jadual 7). Apabila dibandingkan di antara ketiga- tiga pekali pembauran yang
diperolehi, lisozim memberikan pekali pembauran yang besar. Jadi dapat disimpulkan, berlakunya
penjerapan antara lisozim dan permukaan SiO,.

Pembauran adalah pergerakan zarah secara spontan daripada kawasan yang berkepekatan tinggi
kepada kawasan yang berkepekatan rendah sama ada dalam cecair atau gas. Proses pembauran
adalah proses spontan yang disebabkan oleh pergerakkan zarah yang rawak. Apabila penjerapan
semakin meningkat, nilai entropi juga meningkat manakala tenaga bebas Gibbs semakin berkurang.

Hukum Fick bagi pergerakan pembauran bahan per unit luas adalah berkadar langsung dengan
darjah kepekatan bahan. Kemalaran perkadaran juga dikenali sebagai pemalar pembauran, D. la
bergantung kepada spesies penyerapan dan bahan yang melaluinya, di mana proses pembauran
berlaku.

Mekanisma pembauran ditakrifkan sebagai akibat daripada pergerakkan rawak molekul
(gerakkan brown) pada sesuatu kawasan. la juga dipengaruhi oleh teori kinetik dan purata kelajuan
zarah jika tiada luar dikenakan ke atasnya. Pergerakkan antara molekul- molekul adalah bebas.
Gabungan di antara serakan cahaya dinamik dan serakkan cahaya elektrophoretik membolehkan
pengukuran pembauran menjadi tepat dan mudah.
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Size Distribution by Volume

Volume (%)
8

Diameter (nm)

Rajah 7. Isipadu (%) melawan diameter (hnm) (a) Penimbal+SiO, (b) Penimbal+
lisozim (c) Penimbal+ SiO,+Lisozim

Serakkan cahaya elektroforetik sebenarnya adalah berasaskan kepada serakkan cahaya dinamik.
Anjakkan frekuensi dan anjakkan fasa alur tuju laser bergantung kepada pergerakkan serakkan zarah.
Dalam serakkan cahaya dinamik, pergerakkan brown yang menyebabkan pergerakkan zarah.
Manakala dalam serakkan cahaya elektrophoretik, ayunan medan elektrik yang menyebabkan
pergerakkan zarah. Proses yang berlaku dikenali sebagai elektrophoresis. lanya berlaku akibat
daripada zarah yang terserak dalam larutan mempunyai cas elektrik pada permukaanya. Medan
elektrik mengenakan daya elektrostatik coulomb pada permukaan zarah.

Daya lain yang terlibat adalah daya elektrostatik. la terbit daripada teori lapisan gandaan yang
mana semua permukaan bercas dalam larutan dilapisi dengan lapisan pembauran. Lapisan
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pembauran mempunyai nilai cas yang mutlak tetapi casnya adalah bertentangan dengan cas
permukaan. Medan elektrik akan mengaruhkan daya pada lapisan pembauran dan juga cas pada
permukaan.
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Rajah 8. Isipadu (%) melawan diameter (nm) bagi ketiga — tiga bahan
Jadual 6
Keputusan eksperimen menggunakan Zetasizer
Parameter Penimbal (7.8) + SiO2  Penimbal (7.8) + Lisozim  Penimbal (7.8) + SiOx+
(5mg) (3mg) Lisozim
Purata saiz —Z (nm) 878.4 272.2 1654
Puncak 567.8 651.2 617.8
Diameter (nm) 78.01 99.5 91.39
Suhu (K) 298 298 298
Kelikatan (cP) 0.8872 0.8872 0.8872
% Isipadu 100 100 100
Kadar bilangan 32 44 304
Jadual 7
Nilai pekali pembauran bagi ketiga- tiga bahan
Sampel Penimbal (7.8) + Penimbal (7.8) + Lisozim Penimbal (7.8) + SiO2+
SiO2 (5mg) (3mg) Lisozim
Pembauran (cm?/s) 6.304 x 1072 4,942 x 102 5.3815x 1012

4. Kesimpulan

Interaksi nanozarah SiO,-Lisozim dalam larutan penimbal membuktikan bahawa wujudnya
kestabilan antara SiO, dengan lisozim. Ini dapat dilihat daripada kesan penjerapan lisozim terhadap
permukaan SiO;. Peranan teras adalah menyediakan nukleus bagi pembentukkan kestabilan
hidrofilik polimerik untuk penyerapan fizikal. Manakala rangka polimerik adalah untuk menyediakan
rangkaian hidrofilik untuk penjerapan protein. Permukaan SiO; yang bersifat hidrofilik (negatif)
membolehkannya bertindak balas terhadap protein yang bersifat hidrofobik (positif).
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Terdapat beberapa faktor yang mempengaruhi penyerapan protein serta tarikan protein
terhadap sesuatu permukaan seperti kestabilan struktur protein, kekuatan ionik, pH larutan serta
sifat hidrofobik permukaan penyerapan. Ini menunjukkan penyusunan semula molekul protein dan
kekutuban permukaan protein adalah penyumbang terbesar terhadap proses penyerapan.

i.  Dalam eksperimen mengkaji parameter pH, panjang gelombang yang paling besar
diperolehi pada pH 7.8. Pencirian menggunakan UV-vis menyebabkan berlakunya proses
pengujaan oleh elektron valensi dari orbital nanozarah SiO;. Oleh itu, terdapat
peningkatan dalam spektrum serapan apabila tenaga foton sama dengan tenaga yang
boleh mengujakan electron valensi dalam nanozarah SiO,. Titik di mana nanozarah SiO;
mula menyerap foton dikenali sebagai spektrum serapan luar.

ii.  Bagi nisbah SiO;: Lisozim (SiO; tetap), akibat daripada nilai SiO; yang malar, bacaan
panjang gelombang yang diperolehi semakin berkurang disebabkan struktur
elektroniknya terganggu dan mengakibatkan pelebaran jurang tenaga dan anjakan
serapan tepi spekrum ke panjang gelombang yang lebih pendek.

iii.  Bagi nisbah SiO2: Lisozim (lisozim tetap), akibat daripada nilai SiO; yang semakin
bertambah bacaan panjang gelombang yang diperolehi semakin besar dan akhirnya
mengecil. Dalam situasi ini, struktur elektronik nanozarah SiO; tidak terganggu tetapi
proses pengujaan elektron valensi oleh tenaga foton tetap berlaku dan mengakibatkan
pelebaran jurang tenaga dan anjakkan serapan tepi ke panjang gelombang yang lebih
besar dan akhirnya menurun kembali.

iv.  Penggunaan kaedah serakan cahaya dalam menentukan jejari, saiz dan pembauran
dalam larutan dapat diaplikasikan dalam interaksi nanozarah SiO; dan lisozim. Zarah
yang bersaiz nano adalah sangat sesuai digunakan dalam semua proses sama ada
penjerapan, pempolimeran, mikroemulsi dan banyak lagi. Nanozarah SiO; menyediakan
tapak yang luas untuk lisozim melakukan penjerapan. Hasil eksperimen menunjukkan
pembauran bagi lisozim adalah besar berbanding dengan SiO,. Jadi lisozim boleh
melakukan proses penjerapan tanpa sebarang halangan. Perbezaan permukaan cas
antara kedua- duanya juga mempercepatkan tindakbalas.
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