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_Anal-01

Use of HPLC Combined with Photodiode Array Detector for
Analysis of Aflatoxins

Lacrama Ana-Maria

West University of Timisoara, Faculty of Chemistry-Biology-Geography
Superviser: Prof Vasile Ostafe

" Molds for Aspergillus sp. produce some micotoxins that has been proved to be
cancerigenic. These compounds, studied first in Aspergillus flavus were named
aflatoxins, and according with their blue or green fluorescence labeled with letter B
and G. Further the small differences in their chemical structure conducted to addition

' of indexes after B and G letter. The aflatoxins B, B,, G, and G, are extensively studied
from different point of view due to their high toxicity potentigl and because the mold
that produce them rise easily on vegetables and cereals used for food and feed products
A sound, rapid and accurate reversed phase HPLC method for separation of the four-

aflatoxins in only 18 minutes is presented. The separation is carried out using an ODS
(RP-18) column, isocratic elution at I mL-min™ with 40% methanol. The purity of the

eluted peaks and their identification with standards are performed using Millennium?*
(Waters) software.

Anal-02

A kapillaris elektroforézis modszer alkalmazasa kefalosporinok
meghatarozasara

Andrisi Melinda 111 éuf. gyégyszerész
Debreceni Egyetern Szervetler & Analitikai Timszéle
Témavezetd: Dr. Gispir Attila egyetemi adjunktus
A kefalosporinokat kordbban nagyteljesitéképességﬁfolyadékkromatogréﬁéval (HPLC)
hataroztdk meg [1], néhdny éve azonban egy 0j, nagy hatékonysagli elvilasztasi
médszert, a kapilldris elektroforézist (CE) is sikeresen alkalmazték a legkiilonbozSbb
gy(’)gyszervegyﬁletek meghatérozaséhoz [2]. Munkénk sordn a kivélasztott, nagyszamu
kefalosporin egyetlen [néréssel torténd meghatérozasahoza kapillaris zonaelektroforézis
(CZE) és micellaris elektrokinetikus kromatografia (MECC) technikak hasznélhatésagat

egyarant megvizsgaltuk [3].

Méréseinket 3D CE késziileken (Agilent) végeztik. Optimaltuk az elvalasztés
kitlénbozé paramétereit (a pufferelektrolit pH-ja € koncentrécidja, az elektromos térerd,
polaritds, az ‘injektdlas soran alkalmazott nyomds, hémérséklet, a kapillaris hossza);
megvizsgaltuk, hogy ezek a paraméterek milyen hatdssal vannak a kefalosporinok
migraciés idejére, az elvalasztds hatékonysdgdra. Az optimélt CZE modszernél
meghatéaroztuk az analitikai teljesitSképességi adatokat (elméleti tanyérszam, felbontds,
pontossag (precision), helyesség (accuracy), linedris mérésitartomany, kimutatasi hatar).
Bir a kefalospoﬁnok szilard 4llapotban viszonylag stabilak, vizben feloldva lassan
hidrolizdlnak. Az egyes antibiotikurmok oldatait vizben valé felolddsukat kovetGen
CZE médszerrel tobbszor analizaltuk, hogy a hatéanyag koncentracidjanak idSbeni
valtozdsat kovessitk. Ezen oldatstabilitasi vizsgélatainkat kitlonboz6 hémérsékleteken
throlt mintaknal (+25, +4 és -18°C) is elvégeztitk. A kidolgozott médszert alkalmaztuk
Klinikai mintédkban (pl. szérumban) kefalosporinok orvosdiagnosztikai célit vizsgalatara
[4]. Vizsgalataink alapjan megallapitottuk, hogy a kapilldris elektroforézis kivaloan
alkalmas kefalosporinok analitikai vizsgalatdhoz és jo kihasznélhatok a médszernek
a jelenleg leggyakrabban hasznalatos elvélasztastechnikai modszerekkel szembeni
elényei (pl. elérhetd rendkivill magas tényérszdm és felbontas, rovid elemzési
idgtartam, kis elemzési koltség, csekeély reagens és mintamennyiség felhasznélds, teljes
automatizélhatésag, szerves olddszerektSl mentes munka).
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Anal-03

Mechanokémiai Uton kezelt kaolinok komplex analitikai vizsgalata
Készitette: Cseh Tamds V. évf veqyészmérndk
Veszprémi Egyetern Analitikai Kémiai Tanszék
Témavezets: Dr. Krisidf Jdnos egyetemi tandr
Kutatémunkam célja kilénbézd elsfordulasokbdl szirmazd, eltérd mértékben
kristdlyosodott, illetve kiilénbéz6 mértéki racshibakkal terhelt kaolinok mechanokémiai
aktivalhatésdginak osszehasonlitisa volt, melyek vizsgalatakor rintgendiffrakcics
(XRD), diffaz reflexiés infravéris spektroszkopiai (DRIFT) és termikus (TG, DTG)
mddszereket alkalmaztam. )

Megallapitottam, hogy a kaolin széraz Grlésekor bekévetkezd véltozdsok a kaolin
tipusétdl jelentds mértékben fiiggenek, s a Hinckley-indexszel kézvetlen kapcsolatba
hozhaték. Az erSsen rendezett kirdlyhegyi és zettlitzi kaolin esetében az Grlésnek mir
az elsG ordban jelentSs degradald hatdsa volt, mig a rendezetlen szerkezet(t szegi kaolin
esetében a hosszi v rendezettség csikkenése kevéssé érvényesiilt. A legkisebb
véltozas a rendezett struktrajt Birdwood kaolin esetében jelentkezett. Az Grlési eljards
hatékonysdga fiigg az dsvany szennyezettségétdl, elsdsorban annak kvarctartalmatol.

A mechanokémiai kezelés okozta szerkezeti véltozdsok kivetésének egy mdsik
lehetséges médja az interkaldlt szerkezet vizsgalata. Megfigyelésem kozéppontjdban
a rendezett szerkezetii zeltlilzi és a nagy szamd hibahellyel biré szegi kaolin 4llt. A
Szegrél szarmazo kaolin minta feliiletét mechanokémiai kezeléssel médositottam, majd
formamidos interkaldci6t végeztem. A kis Hinckley-indexszel biré mechanokémiailag
kezelt 4svany az interkalciét kévetSen nagyobb strukturilis rendezettséget mutatott.
Az interkalalt formamid mennyiségének az 6riési iddvel valé csdkkenése a szerkezeti
degradéci6 egyértelmi bizonyitéka. A magas rendezettségii zettlitzi kaolin strukturalis
véltozasainak az Grlési id6 fiiggvényében torténd kovetésére kalium-acetéttal valé
interkaldlast alkalmaztam. Megéllapitottam, hogy a 2 6ras mechanokémiai kezelésnek
kitett, kalium-acetattal interkaldlt kaolin belsé szerkezetének alakulaséra a levegs
nedvességtartalma is hatéssal van.

Az mechanokémiai mddszerrel aktivalt felilleti kaolin mintdk, valamint

interkaldcis komplexeik vizsgalata a gyakorlati alkalmazas szempontjébél fontos
kovetkeztetések levonasat eredményezte.

Anal-04

chromium (V) Reduction from Dilute Solutions. Some Voltametric
Aspects.
Diana Radovan IVih year student of Chemistry
West University of Timisoara
Aduiser: Prof. C. Radovan
Chromium (V1) as “chromic acid” is widely used: in electroplating industry, as an
additive for the engraving and passivation of metals and as a highly powerful oxidizing
agent in organic syntheses or leather industry (tanneries). It is considered that amo.ng
the stable ionic forms of chromium, trivalent (IIT) form does not pose a direct major
risk to mammals. Chromium (VI), on the other hand, corresponds to extremely toxic
compounds]. The concentration limits of Cr (VI) in wastewaters are extremely restrictive,
eg below 0.05 mg/L, as EFA recommendations and UK limitation laws. Therefore, a Iot of
Kinetic studies were performed during the last decades regarding Cr (VI) reduction] and
treatment of wastes and wastewaters containing Cr (VI) (electrochemical and chemical
reduction and precipitation). In our studies, we focused on Cr (V]) reduction at glassy
carbon electrode, a common material for voltammetric studies, and electroanalytical
chemistry (a supplement of mercury electrode and spectrophotometry varianis).
Chromium (VI) reduction on glassy carbon (GC) was conducted by means of two kinds
of electrodes: cylindrical vertical as a static electrode (GCI, SE) and horizontal disk as
static (SDE) and rotating (RDE) electrodes, respectively. Linear and cyclic voltammetry
under potentiostatic working conditions traced the reduction process. Current ranges
and peaks were assigned for static variants and current ranges for RDE, respectively.
The experiments set up linear dependences such as limiting current vs. concentration
(electroanalytical evaluation) and limiting current vs. square root of rotation rate (kinetic
e\}aluation). Supplementary experiments were performed using acidic chromium (IIT)
sulphate solution. When using a cleaned electrode and a fresh solution, there was no

manifestation of a Cr{III) reduction process.




Anal-05

Hazai meggyek szacharid- €s karbonsavtartalmanak szimuitan
elemzése GC/MS modszerrel

Fiizfai Zsdfia V. évf. vegyész
ELTE Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszék
Témavezetd: Periné Molndr Ibolya egyetemi tatiy

A gyumélesok, s gy a hazai meggyek {zét, zamatat, azaz piaci értékét megszabo Osszetevlik
egy oldatbdl, egy felvételbd], trimetil-szilil{oxim)éter/észterekkénti elemzése, mind az
analitikai alapkutatds, mind a hazai gyiimolesdk értékének és exportképességének
elémozditdsa szempontjabdl nagy jelentGségti. Analitikai, GC/MS moédszerfejlesziési
vizsgalataink egy négy éves OTKA palydzat jegyében, mésodik éve folynak: alapkutatasi
céljaink kozétt (i) a nagyhatasfoki TMS-szarmazékonkkénti elemzések kiterjesztése meggy
gyiimélesre, valamint, és elsGsorban (ii) a szimultdn elemzés eltérd minta-elSkészitések utdn,
specialis dsszetevikkel valg bovitése szerepel(t). A specidlis 6sszetevik csoportjat a kixldnbdzo
kémiai szerkezetii flavonoidok (antocianinok, flavonok, katechinek) jelentik. E flavonoidok
(polifenolok), legfrissebb irodalmi adatok szerint, mint jelentés antioxidansok, a meggyek
legértékesebb dsszetevdi. A kidolgozott analitikal modszereket (i) a hazai fajtak dsszetétele
kozotti killonbségek feltérképezésére, (ii) egyazon fajta érési és taroldsi idejének optimalaséra,
valamint (iii) az optimalt érési és eltartasi koriillmények évek szerinti reprodukélhatGsagi
vizsgdlatdra hasznositjuk. Fenti szempontok szerint, hdrom hazai, az JErdi Bétermd”, a

;;;;;

homogenizatumok kozvetlen  szililezésével, illetéleg, a hidrolizdlt homogenizdtumok

szililezésével elemeztiik.

Akozvetlen szililezések szerint, mindhdrom fajta, 2001 és 2002 évi mintéi esetében, egyarant, a
mintdk szirazanyagtartalmanak szdzalékaban kifejezve, a mennyiségek csokkend rendjében
— a szacharidosszetevok kozill, glitkézt (29-41%), frukibzt (27-40%) és szorbitot
(10-19%) arabindz, xildz, ramndz, szacharéz  (0,02-012%),
laktoz, valamennyi  0,04-0,3%-ban alkotdk.
— A karbonsvak f6képviselje, a tarolasok alatt jelent§s mennyiségben cstkken6 almasav
volt (6-12%). A foszforsav 0,5-0,8%, a borostyankdsav, a C,; szénatomi zsirsav, a citromsav, a

kinasav, a C,, és C,, szénatom zsfrsavak, valamennyi koncentraciéja <0,2 %.

tartalmaz. Az

genciobidz és  inozit, jelenlévé

A hidrolizis eredményeként (3 Ora) Gj Gsszetevket azonositottunk és mértiink: levulinsavat
(12-18%), fukdzt (0,15-0,17%), ribdzt (0,5-0,7%), s a flavonoidok szimultin elemzése
tekintetében egy igéretes, négy csticsban érkez6, feltehetden flavonoid bomlésterméket
(0,9-1,0%).

Anal-06

Primer aminocsoportot tartaimazo vegyliletek o-ftaldialdehiddel,
2-merkaptoetanol jeleniétében keletkezd szarmazékainak

-

stabilitasvizsgalata: HPLC-vel, egyidej(i ultraibolya és
fluoreszcencias detektalassal

Hanczké Rébert okl. vegyész, 1. évf, PhD hallgats

ELTE Szervetlen és Analitikai kémiai Tanszék

Témavezeto: Perlné Molndr Ibolya eqyetemi tandr

Az o-ftaldialdehid (OPAY2-merkaptoetanol (MCE) reagens primer aminocsoportd
vegyiiletekkel vald reakciGjit tanulmanyoztam. A kolcsdnhatdsban keletkez6 termék(e)k
stabilitasdt analitikai és szi6chiometriai szempontbdl vizsgiltam: vélasztott aminosavak
mono- és poliaminok OPA/MCE-szirmazékainak mindségét és mennyiségét HPLC
elvalasztasuk utdn, a termékek szelektiv UV abszorbancidja és fluoreszcencids infenzitdsa
alapjan, szimultan jellemeztern.

Munkédm sordn a kitiintetetten kis stabilitdsti aminosavakat (glicin, f-alanin, y-amino-vajsav,
hisztidin, ornitin, lizin és e-aminokapronsav), az egy OPA/MCE-szirmazékot szolgaltatd
aminosavakat, a C,-C, szénatomszamt, alifds primer aminokat (n-, i-, sec.- és fert-aminok), s
a bioldgiai folyamatokban fontos poliaminokat (hisztamin, tiramin, putreszcin, kadaverin,
bisz{hexametilén}triamin és agmatin) két kitlénbézé mélardnyt reagenssel (OPA/MCE=1/3
és1/50), 1,5, 7,47 és 87 perc reakci6id6k utdn mértem.

A vizsgélatok eredményei azt mutattdk, hogy

1--a kitiintetetten kis stabilitdsi aminosavak, kivétel nélkiil, egynél tobb terméket adnak.

A reakcidid§ el6rehaladtaval az elsédlegesen keletkezd termékek hosszabb retenciés idejii
OPA-szdrmazékokkd alakulnak, s a termékek egyiittes mennyisége jelentds mértékben
csBkken. Utébbi aminosavak kozos jellemzdje, hogy eredeti molekulaszerkezetitk azonos:
valamennyi tartalmazza az NH,-CH, -molekulaegységet. Kovetkezésképp, az els6dlegesen
keletkezg izoindol-szarmazékaik egy tovdbbi OPA molekulaval reakciGja - a megfelels OPA/
NAC- és OPA/MPA- szdrmazékokkal analdgia alapjan -, varhatd volt.

--Az OPA aminosavak esetében, sajnalatos modon, az eredetileg keletkez izoindol tovabb
alakuldsat, az OPA/MCE=1/3 ardnyt reagenst az OPA/MCE=1/50 8sszetételfire véltva, sem
jelentds mértékben visszaszoritani, sem a keletkez termékek stabilitdsat névelni nem tudtuk.
Amaximdlis vilaszjel tekintetében kévethetd reakeiéid6 7 percnek bizonyult.

2--Az alifas primer, C-C, monoaminok, s az i-butil-amin, valamennyi tartalmazza az NH, -
CH,- molekulaegységet: ilyen mddon az elsGdleges termékek tovdbbalakulasa varhaté. A
szdrmazékok stabilitdsa az alifds 1anc hosszéval né.

3--A poliaminok OPA/MCE szarmazékai a vérttél jelentGsen eltérs sajatsigtiak:

--Az aminosavakhoz és az alifds monoaminokhoz képest maximdlis vilaszjel-értékeket - a
kisérleti kériilményeink adta lehetséges legrovidebb -, 1,5 perces reakciéidék sordn adtak.
~Egyazon poliamin, 1,5 perc reakci6ids utdn mért vélaszjelei, a kiilénbdzs mdlarinyt
reagensekkel képezett szdrmazékok esetén, a szdrmazékkészitések és elvilaszidsok
hibahatdran beliil, azonosnak bizonyultak. Csakiigy, mint

--a killonbdz6 mélarany( reagensekkel képezett poliamin szdrmazékok stabilitdsa, azaz
a megleleld valaszjelek idSbeni cstkkenése: az OPA/MCE-reagens molardnytél nem
fiiggenek.
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Anal-07

AZ ICP-TOF-MS m(ikddési paramétereinek optimalasa éielmiszer
mintak elemzésére

Készitette: Kdpolna Emese V. éof. élelmiszermérndk
SzIE, Elelmiszertudomdnyi Kar Alkalmazott Kémia Tanszék
Témavezeld: Fodor Péter egyeterni tandr
Az élelmiszer mintdk mikro-8sszetételének vizsgalata az élelmiszeranalitikdban egyre
jelentsebb szereppel bir. Az ICP-TOF-MS (Induktiv csatoldsii plazma —repitlési id6-
tomegspektrométer) technika olyan eldnyds tulajdonsdgokkal rendelkezik, amely
egy analitikus szdméra nagy segitséget nydjt a vizsgélt, a mintdban csak nyomnyi
mennyiségben jelenlévd elemek meghatdrozdsara. Ezen elény6s tulajdonsagok koziil
kiemelend@ek a kovetkezdk:

Széles linedris tartomany

Kis koncentracick (pg/ml - ng/ml) mérése
[zotéparany meghatarozas

Gyuors jelek mérése

Mivel szinte minden elem pontos meghatdrozdsa mas és mds késziilékparaméter
beallitdsokkal hajthaté csak végre, ezért szitkség van a késziilék paramétereinek
kompromisszumos optimaldsara, Ezen paraméterek koziil a leglényegesebbek:

— A porlasztégaz drama

~— A torch geometriai helyzete

— Fékuszalo elekirddok fesziiltsége

— Ionlencsék feszitltsége

— Integratisiidd

A paraméterek optimaldsan kivid figyelmet kell forditani arra, hogy az adott mérés
sordn milyen zavaré hatasokat jelent a minta métrixa, amely ha nem szamolunk vele,
téves eredményekhez vezethet.

Fontos tudni, hogy a minta-elokészités sordn dltalaban savas roncsolast alkalmazunk, és
a feltdrasbol szarmaz6 sav mennysége befolyasolja az eredmények megbizhatdsagat.

Munkém sordn elvégeztem a késziilékparaméterek optimdldsit, a mdtrixhatds-
vizsgalatot, illetve a savhatas-vizsgdlatot. A kapott eredményeket alkalmazni tudtam
abban az EU Altal vezetett kérelemzésben, amelyben az Alkalmazott Kémia Tanszék is
részt vesz.

Anai-08

Triaceton-triperoxid robbandanyag kimutatasa
szilardfazisi mikroextrakcioval

Készitette: Kende Anikd V. évf, vegyész
ELTE Alialdnos és Szervetlen Kémini Tmszik
Témavezetd: Torkos Kornél egyetemi docens
A triaceton-triperoxidot (TATP) a Jdzelmdltig Ggy ismertiik, mint a terroristak kedvelt
robbandanyagét, ma mér viszont nemesak a Kozel-Keleten, hanem fiszak-Amerikéban és
Eurépéban is fordulnak el6 olyan biincselekmények, melyek soran TATP-t hasznalnak.

Munkdm célja egy gyors, megbizhaté és az igen vdltozatos matrixokbol szelektiv
médszer kidolgozdsa volt a TATP kimutatasara, mely a témaba végd kisszdma irodalom
szerint ez idaig nem &llt rendelkezésre. Ennek eléréséhez szilardfazist mikroextrakcids

(SPME) minta-elskészitést és gazkromatografids elvalasztast alkalmaztam.

A Nemvzetbiztonségi Szakszolgalattdl kapott mintét elészor GC-MS-sel vizsgdltam,
majd kivdlasztottam a megfelels SPME megoszté fazist. A fazisba tortend abszorpcié
id6fiiggésének és homérsékletfiiggésének tanulményozdsa utén kitlonboz6 métrixokbol
végeztem TATP kimutatdst. Modelleztemn mind a hdzkutatdsok soran lefoglalt - még fel
nem haszndlt -, mind a robbantésos biincselekmény helyszinén Gsszegy (jtott mintakat.
Ezek koziil harom, eltarthatésdguk alapjan kivalasztott mintat abbél a szempontbdi is
megvizsgaltam, hogy az ilyen jellegii bizonyitékok milyen hossz( ideig fogadhatdk el
hitelesnek, valamint meghatéroztam a médszer alsd kimutatisi hatarat.

A bemutatott eljards alkalmazésaval lehetGség nyilik a terrorizmus ellenes hatésagok

munkdjanak timogataséra.




Anal-09

Mucin-2 fehérjespecifikus epitdpot tartaimazo kombinatorikus
peptidtarak analitikai jellemzese

Készitette: Kiss Andrea V. éuf. kémiag—kdrnyezettan
ELTE Szerves Kémiai Tanszék
Témavezet: Hudecz Ferenc tudomdnyos tandcsadd, Windberg Eméke dokforandusz
Didkkéri munkdm sordn szilard fazisG szintézissel, osztdsos-keveréses eljdrdssal
eldallitottam a tumormarker mucin-2 glikoproteinbdl szdrmaz6, kilénbdzo
antigénaktivitdsti peptideket tartalmazé kombinatorikus keverékeket (TQTXT,
K#VTPTPTPTGTQTXT#). :

Jelen munkdm sordn célkitfizésem volt olyan kénnyen hozzdférhet§ analitikai
médszerek kidolgozdsa, amely alkalmas a térakat alkoté peptidek egymds melletti
mindségi, esetleg mennyiségi ardnyainak kimutatdsira. A peptidtdrak Osszetételét
HPLC, aminosavanalizis, FT-IR és hagyomédnyos MS technikak alkalmazésaval
kivantam vizsgdlni. A hosszabb szekvencidt tartalmazé peptidtdrak jellemzéséhez
révidebb szekvencidkat tartalmazé keverékek (TXT, XT) el6allitdsara is sziikség volt.

Az alacsony felbontdsi ESI harmas kvadrupol alapt t6megspektrometria alkalmasnak
bizonyult a révidebb (pentamer vagy annl kisebb szekvencidjd) tarak 19 komponense
koziil 17 peptid megkiilonbéztetésére. Kivételt képeztek az izobdr (ghutamin és lizin) és
izomer (izoleucin és leucin) aminosavakat tartalmazé peptidek, amelyek azonositdsahoz
tandem tomegspektrometrids és HPLC/MS mddszer kifejlesztésén dolgozunk.

Szildrd fazisi, normal infravords fartomany FT-IR spektroszképids mddszert
dolgoztam ki a kombinatorikus peptidtdrak mindségi jellemzésére, illetve a peptidek
mennyiségi ardnyainak becslésére. Klasszikus spektroszképiai sdvanalizissel a
tomegspektrometridsan nem megkiilénbéztethetd izomer peptideket tartalmazo
keverék két komponensét karaszterisztikus savhelyeik alapjan megkitionboztettem.
A legkisebb négyzetes illesztésen alapulé kemometrids moédszerhez néhany XT
dipeptidnek és keverékének szinképébél adatbézist hoztam létre, amelynek bivitésével
— reményeim szerint — komplexebb keverékek mingségi és akar mennyiségi analizisére

is lehetGség nyilik.

Anal-10

Raman-mikroszkap alkalmazasa tébbkomponenst rendszerek
kvantitativ analizisere

Marosfti Béla Botond V. évf vegyészmérnik

Budapesti Miiszaki & Gazdasdgtudomdnyi Egyetem Szerves Kémiai Technoldgiat Tanszék

Témavezetd: Marosi Gyiirgy egyeterni docens

Kisérleti munkémat a Szerves Kémiai Technol6gia Tanszéken végeztem az elmalt egy
év alatt.

A gydgyszeriparban a mindségbiztositas, a mindségellendrzés mér rég 6ta kdzpont
szerepet jatszik. Az hogy gyGgyszeriparban az 0 termékek elGallitasa és piaci bevezetése
igen nagy tokebefektetést igényel valamint hogy az elmult néhdny éviizedben az
elsirasok egyre szigortibbak lettek a piaci versenyben csak azok maradhattak ferm akika
legjobb mindséget kindltak. A mindségbiztositdsi rendszer korszeriiségének megorzése
nemcsak jelentds beruhdzasokat, hanem 4llandd tanulast, folyamatos fejlesztést igényel.

Kisérleti munkam két részbél 4llt, amiket a gyGgyszeripari mindségbiztositds és a
Raman-mikroszkép kapesolt 8ssze. Kézponti kérdés a gydgyszergydrtdsban, hogy az
elallitott gydgyszer az el6irt mennyiségben tartalmazza e az alkotdkat.

Munkam els6 felének alapvetd célkit{izése a Raman—mikroszkt’)p gyogyszeripari
hasznalaténak bivitése volt a kvantitativ analizis teriiletén, tiszta gyogyszeralkotok
Raman-spektrumdnak felvétele, ezen alapanyagokbol készitett, ismert oOsszetételdl,
kétkomponensti porkeverékek mennyiségi meghatérozasa és ezek eredményet alapjan
kalibracids gorbe felvétele. A vizsgélt anyagok a gyogyszergydrtdsban leggyakrabban
alkalmazott segédanyagok a kukoricakeményitd, a laktéz-monohidrét és a kalcium-
hidrogénfosziat voltak.

Tovabb4 kisérleteket végeztem annak megallapitdsira, hogy hogy alkalmazhaté a
Raman-mikroszkép a gyogyszer csomagol6anyagok vizsgdlatdnal. A félia mintak két-
illetve haromrétegtiek voltak. Ezen mintdkon vizsgaltam az egyes réteg vastagsagat és
a hatarréteget.

Osszességében megallapfthaté, hogy a Raman-mikroszkép alkalmassd tehet§ mind
kétkomponens( porkeverékek mennyiségi meghatirozasira mind csomagoléanyagok
rétegvizsgalatira megfelel vizsgélati eljards kidolgozésaval. Munkam keretében eddig
kidolgozott médszerrel a kezdetben kozel 90 %-os meghatdrozasi hibat sikeriilt 2-8%-os
tartomanyba leszoritani. A meghatdrozasi hiba tovébbi csékkentése varhaté megfelel6
belsd vagy kiilsé standard keresésével, illetve alkalmazaséval A mintdk pasztillizott
allapottt vizsgélatdnak bevezetésével a hiba tovabbi csokkenése mellett a kalibracits
gorbék linearitdsdnak javuldsa is véarhats. Tovabbi lehetfséget nyfjt a munkam
folytatdsdra a kiértékels szoftver alaposabb megismerése és alkalmazasa. Ilyen lehetfség
a sdv alatti teriiletek ardnyéval szdmolni és felhasznélni a kvantitativ analizisben. Ett6]
a modszertsl pontosabb eredményeket varck, valamint a szamitdgép segitségével
gyorsabb méréseket.
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Anal-11

Halogeno-anilinek elektrooxidacidja acetonitril olddszerben
Készitette: Panczél [dzsef V. évf. veguyész
ELTE Szervetlen és Analitikai Kémial Tanszék
Témavezet: Farsang Gylrgy egyetemi tandr
Munl¢dnk soran a 4-kloro-, 2,4,-dikloro-, 2,4,6-trikloro-anilin, a 4-bromo-, 2.4-dibromo-,
2,4,6-tribromo-anilin és a 4-jodo-anilin elekirooxiddciGjat vizsgdliuk acetonitril (MeCN)
oldoszerben. A f6 reakcié ezen vegyiiletek elektrooxiddcidja sordn, a dimerizacié,
amelyet halogenid leszakadds, és protonok képzGdése kisér. Az eddigi vizsgélatok
eredmeényeit kiegészitends, megkiséreltilk, hogy a° voltammetrids id&skéldban
hatérozzuk meg a latsz6lagos elektronszamvéltozdst. A vizsgalatokat azért végeztiik,
mert a dimerizdci6 sordn leszakadd halogenid ionok MeCN oldészerben a dimerizécié
potencidljanal kisebb pozitiv potencidlokndl halogénné oxiddlédnak, és a képzédstt
halogén a jod kivételével mind a szubsztrét monomert, mind a dimer oxidalt formajat
halogénezik, ami a voltammetrids iddskéldban is végbemegy, de a kiilénboz6 sebességii
halogénezés kalonbézé mértékben noveli az Ny ges CTtEKEKEL. A mérhets ny, o
értékeket ugyanakkor a képzédé protonok is befolyasoljak, egyrészt mert az old6szer
aprotikus volta miatt az elekiréd felé diffundalé reaktins primer amino csoportja
amelyen az oxidacié kezdédik, veszi fel a képzSd6 protonokat, ezért voltammetridsan
inaktiv protonalt szubsztrat keletkezik. Ez egyensilyi reakci, és a halogén
szubsztituens mindségétdl szamatdl fiigg, Az Ty lagos KUIONDOZG mértékil csdkkenését
eredményezi. Ennek a hatdsnak a mériéke a voltammetrids id6skaldban is a szubsztrat
protondlédési allandéjatél figg. Ezért a vizsgalt vegyiiletek pronalédasi dllandéinak
meghatdrozasét is elvégezve MeCN —ben, megkiséreltitk a voltammetrids idéskalaban
mertny g €rtékekben mutatkozo kiilonbségeket a dimerizaciét kisérs két ellentétes
hatést reakciéval magyardzni. Ennek kikitszobolésére CPC-HPLC mérésekkel hirom
vegyiiletre, a triklor-, tribrémanilinekre és a p-jéd-anilinre sikeriilt igazolni a vart
reakcidsémat.

Anal-12

Volfram-porkohaszati alapanyag termikus bomilasanak
fejlédégaz-analitikai (TG-FTIR, TG/DTA-MS), rontgendiffrakcios és
infraviros spektroszkopiai vizsgalata

Készitette: Sziligyi Imre Miklds IV, éof vegyészmérnik _

Budapesti Mifszaki és Gazdasdgtudomdnyi Egyetem Vegyészmérniki Kar

Témavezetd: Dr. Pokol Gyorgy tanszéivezet egyetemi tandr, Dr. Madardsz Jiinos egyetemi docens,

Hange Ferenc laboratdriumuvezet

A fényforrasiparban haszndlt volfrimszdlaknak magas homérséldeten is tartos
szakadasmentességet biztosit az tin. tlapold krisztallitszerkezet. Ezt a struktirat
sltalaban, nyomnyi mennyiségli K-Al-Si adalékhdrmas bevitelével érik el Az
adalékok bejuttatdsira a Jkékoxid” nevii koztiterméket haszndljdk fel, melyet az
alapanyagként szolgalé amménium-paravolframét (APT), (NH,),,[H,W,0,,]4H,0
reduktiv atmoszférdban kb. 450 °C-ig torténd termikus elbontdsaval kapnak. Az APT
vegyiilet termikus bomldsdnak minél pontosabb leirdsa jelentdsen hozzajarulhat a

volframszalgyartds biztonsagdnak niveléséhez.

TDK munkém sordn igy a fényforrdsipari volfrémhuzalgyartas elsd lépését, az
amménium-paravolframat (APT) termikus bomldsdt tanulmanyoztam. Méréseimet
szimultin termogravimetriai (TG) és differencidl termoanalizises (DTA) kemencékben
végeztem dramlé levegd, hélium és 10% I,/He atmoszférakban. A felszabadul6 gazokat
a fenti termomérlegekhez kézvetleniil (on-ling) kapesolt FTIR gazcella (TG-FTIR), ill.
tomegspektrométer (TG/DTA-MS) segitségével analizéltam. Az APT alapanyag 10%
H,/Ar atmosz{érdban 170, 240, 365, 390, 450 °C-ig torténd hevitésével szilird mintakat
készitettern, és ezeket FTIR (KBr) spektroszkdpidval és réntgen-pordiffrakciéval (XRD)

vizsgiltam.

Vizsgalataim ¢j eredményeként levegSben két, kordbban nem emlitett gdztermék,
NO és N,O gazok fejlddését sikertilt kimutatnom az ammoénia és a viz el6zSekben
mar leirt felszabaduldsa mellett. A két Gj N-oxid géz észlelésével sikertilt kisérletileg
alitdimasztanom az ammoénia katalitikus égésének tényét, hiszen a NO és N,O
az ammonia j6l ismert égéstermékei. Levegében a kordbbiakban nem kielégitGen
magyarazott két exoterm DTA csticsot (342, 443 °C) az ammonia égéséhez rendeltem.
Reduktiv atmoszférdban a szildrd fazisok FTIR spektroszkdpiai és rontgen-pordiffrakcios
elemzésének dsszevetdsével a kordbban még nem értelmezett 400 °C koriili kis DTA
csticsot a ,kékoxid” kristalyosodasi hdjeként magyaraztam,




Anal-13

Makrociklusos antibiotikum alapti kiralis kolonnak kromatografias
viselkedésének Gsszehasonlitasa

Sztofkov-lvanov Anita, V. éuf. veqyész
SZTE Szervetlen és Analitikai Kémia Tanszék
Témavezeil: Dr. Péter Antal egyelemi docens
A makrociklusos antibioikum elnevezés sok, eltérd szerkezettel rendelkezd
vegyiiletcsalddot foglal magdban: pl: makrociktusos polién diclok, ansa-komponensek,
makrociklusos glikopeptidek. A legismertebb -ez utébbi csoportba tartozd -kiralis
szelektorként alkalmazott molekula a teicoplanin.

A teicoplanin, mint a Chirobiotic T oszlop kirdlis szelektora 23 kirdlis C-atomot tartalmaz
és négy makrociklusos gyfiriit. Ezek a gyGrik biztositjdk a molekula szdmara a tobbé-
kevésbé merev szerkezetet. A makrociklusos gyfiriik 7 aromés gy{ir(it tartalmaznak,
amelyek egymdssal 6 amid és 3 éter kitéssel kapesolédnak dssze. Az amino és a karboxil
csoport felelSs az analizaland6 molekula és az 4ll6fazis kozott elsddleges kélesonhatés
kialakitdsdért. A molekula a cukormolekulik és az aromas gytirlik révén képes még
m-n-kolcstnhatdsok, sztérikus kolcsdnhatasok kialakitasédra is. A Chirobiotic T molekula
jol hasznalhaté nem derivatizalt o, -, y- vagy ciklusos aminosavak, N-védett (Fmoc-, Z-,
Boc-) aminosavak elvélasztdséra, illetve ajdnljak még hidroxo-karbonsavak, kisméretii
peptidek, B-blokkoldk, aromds és alifds aminok elvalasztaséra is.

A Chirobiotic TAG oszlop kirdlis szelektora a teicoplanin aglikon, amelyben az Gsszes
cukorrészt eltdvolitottdk a molekuldrdl és tgy kototték a szilikagélhez. A makrociklusos
gyfiriik szdma vdltozatlan maradt illetve megtaldlhaté a molekuldn az alkil lanc és a
jellegzetes funkcids csoportok is. A gyartdk a Chirobiotic T oszlop komplementereként
ajanljidk. Az 4llofazis nagy szelekfivitist mutat aminosavak, peptidek, N-védett
aminosavak, semleges molekuldk, mint példdul szulfoxidok vagy diazepinek

elvalasztasakor.

Méréseink sordn a teicoplanin és a teicoplanin aglikon (TAG) kirdlis szelektort
tartalmazé &dllofazisok elvilasztdsi hatékonysdgdat vizsgdltuk rosszul elvdlaszthat6
vegylletcsoportokra, pl:  o-szubsztitualt aminosavak, B-aminosavak valamint
cikloalkén- és cikloalkén-védzas B-aminosavakra. A méréseket forditott fazison végeztik
viz-metanol illetve puffer-metanol eluenst alkalmazva. Vizsgaltuk a puffer anyagi
mindségének és koncentracidjanak hatdsit az elvdlasztdsra. Osszehasonlitottuk az
azonos kromatografids koriilményekbdl szidrmaz6 paramétereket.

Kiralis vegyiiletek vizsgalata RISTOCETIN A antibiotikum tartalmu
all6fazison

Tordk Roland V. évf. vegyész

SZTE Szervetlen és Analitikai Kémia Tanszék

Témavezetd: Dr. Péter Antal egyetemi docens

A természetben elSforduld biolégiailag fontos vegytiletek tobbnyire kirdlisak. Az

enantiomerek eltéréen reagalnak biol6giai rendszerekben, ezért sziikséges, hogy

az enantiomerek tiszta formaban alljanak rendelkezésre. Azonban a szerves kémiai

szintézisek koziil ritka a sztereospecifikus reakcid, igy szitkségessé vélik az enantiomerek

szétvalasztasa. Erre a célra tdbbek kozott elterjedten haszndljak a nagyhatékonysagt

folyadékkromatografids (HPLC) mddszereket.

Az enantioszelektiv kromatogrifids elvdlasztas hdrom lehetséges médszere a kolonna
el6tti szdrmazékképzés, kirdlis mozgofazis adalékok és a kirakis allofazisok alkalmazasa.
Akiralis ll6fazisoknak t6bb tipusa ismert, ityenek a ciklodextrin-, a kirélis koronaéter-, a
-1 komplex-, a kiralis polimer- és a makrociklusos antibiotikum alapt alléfazisok.

A Kkirélis felismeréshez és elvélaszidshoz sokféle és egyidejii kolesdnhatés szitkséges
a vizsgalt vegyiilet molekuldi és a kirdlis &ll6fazis (CSP) kozott. Ezek kozil a
legfontosabbak: a hidrof6b-, az elektrosztatikus-, a 77, a dipdlus-dipélus kélesénhatds,
a hidrogén-kétés és a sztérikus hatds. Ezen kélcsénhatasok biztositasahoz a ristocetin A
makrociklusos antibiotikum molekuldn sokféle funkeiés csoport, valamint a hidroféb
kolcsonhatasokat biztosité tiregek taldlhatok.

Dolgozatom célja a retencié mechanizmusénak feltérképezése a ristocetin A tartalma
CHIROBIOTIC R folyadékkromatografids oszlopon. Hét modellvegyiiletet hasznaltunk
a mérésekhez, ezek kozdtt taldlhatdk triptofin analdgok, egy izokinolin szirmazék
és az 5-fenil-tetrahidrofurdn-2-on-butano-4-lakton. A hémérséklet és a mozgdfizis
Gsszetételének valtozdsdnak hatésat vizsgaltuk a refencids paraméterekre, majd a
van't Hoff egyenlet felhasznéldsaval kiszdmitottuk a kromatografids megoszlés soran
létrejovs entalpia, entrépia €s szabadentalpia valtozdsokat, Ezen mérési eredményekbdl
kévetkeztethetiink a retencié mechanizmusdra.

Anal-14




Anai-15

Hidrazin-hidrattal interkaldit kaolin termikus és spektraszkopiai
vizsgalata

Vidguolgyi Veronika 1V, éuf. vegyészmérnok

Veszprémi Egyetern Analitikai Kémia Tanszék

Témavezet(: Dr. Kristdf Jinos egyeteri fandr

Dolgozatom téméja a Szegrél szdrmazé, magas halloysit tartalmii kaolin hidrazinnal

interkalalt komplexének szerkezetvizsgalata termoanalitikai, infravords spekiroszképiai

és rontgendiffrakciés modszerek alkalmazasaval.

Interkalaciét az 1960-as évek elejétd] alkalmaznak kaolin-tipusii svanyok jellemzésére
és a szerkezeti kulonbségek tanulmanyozisira. A halloysit a kaolinittS] hidrataltsagi
fokdban és a rétegkomplexumok egymiéshoz viszonyitott helyzetében tér el. A
természetes halloysit magasabb hémérsékleten vizvesztéssel formalisan tulajdonképpen
kaolinitta alakul. A hidrataltsdgi fok a rétegek kozotti bizislap tavolsdg rontgendiffrakcios
mérésével kovethetd nyomon. Az analizis eredményeibdl megallapithatd a teljes mértéki
interkaldcic, mivel a 7,2 A bézislap tavolségnak megfelel§ d érték nem jelentkezett. A
bomlast a 10,2 A-nek megfelel§ reflexi6 intenzitésdnak csdkkenése mutatta.

A hidrazin-hidrattal teljes mértékben expanddlt szegi kaolin termikus viselkedése
nitrogén atmoszférdban &flandé bomldsi sebesség bedllitdsa mellett vizsgédlhatd.
Az altandé bomldsi sebességii termoanalitikai vizsgalat koriilményei kozott
lehetségessé valt a gyengén kotott (adszorbedlt) és az erGsen kitott (interkalilt) reagens
megkiilonbdzietése. A gyengén kotétt reagens az expandalt kaolin kiilsé és belss
felilletén helyezkedik el, mint térkitdlts anyag a delaminalt dsvény rétegei kozott.
Az erSsen kotott hidrazin a kaolin belsé felideti OH-csoportjaihoz kapcsolédik,
hidrazin-hidrdt molekulavegytilet forméjaban hidrogénhid-kotésen keresztiil. Az FI-IR
spektroszképiai vizsgalatok tanisdga szerint a bels6 felitleti OH-csoportok jelentds része
H-hid kotéstt komplexet képez, melyet a 3625 cnr?-nél megjelend Gj sdv reprezentdl.
A levegével érintkezé komplex kb. egy hénap alatt elbomlik, de még ezutin sem
figyelhet6 meg az eredeti (interkaldlatlan) spektrum. Tehét a kilénbdz6 mértékben
hidratalt szerkezetekben a belsé felitleti OF-csoportok a visszamaradd vizmolekuldkkal
H-hid kotést létesitenek. A felhaszndlt analitikai médszerek egytittes alkalmazdsaval
tehdt lehetdvé vilt a hidrazinnal interkalalt szegi kaolin szerkezetének, hdkezelés és a
levegGvel valo érintkezés hatasara lejétszodd bomlasi folyamatainak, illetve az ezutin

visszamaradt struktira komplex moédon térténd elemzése.

Elméleti kémia és kémiai informatika




Komplex stabilitas és aromassag: Van-e 6sszefuggeés?
Bakk Istvdn V. éuf. veqyészmérnik
Budapesti Mifszaki és Gazdasdgtudomdnyi Egyefem Szervetlen Kémia Tanszék
Témavezetd: Dr. Nyuldszi Lszli egyeteri tandr
Az aromdssag egy napjainkban is fontos és gyakran alkalmazott fogalom, amely
vegytiletek igen széles skaldjat jellemzi. A klasszikus kvalitativ jellemz6k szdmositdséra,
az aromdassag mértékének a meghatdrozasira szdmos moédszert dolgoztak ki, és
dolgoznak ki ma is. Ezen médszerek azonban a legritkdbb esetben vizsgdljak az aromés
vegyilletek kiildnleges reaktivit4sat.

A munkdm sordn egy specidlis reakcidtipust vizsgaltam, aromds vegyiiletek
komplexképzését. ElsGsorban két kérdésre keretem a vélaszt: — Van-e dsszefiiggés az
aromdssdg mértéke és azon komplexek stabilitdsa kozott, melyek az aromds rendszer
valamennyi m-elektronjanak részvételével képzédtek. — A komplexdlds mennyire
valtoztatja meg a ligandum aromdssdgét. Ehhez Gt és hattagii, egy heteroatomot
tartalmazd heterociklusok Li*-nal alkotott komplexeit vizsgéltam, kvantumbkémiai
szdmitasokkal: El6szér, hogy egy attekinté képet kapjak a killénb6zé rendszerek
aromdssaganak mértékérdl, a manapsagleginkdbb hasznalt és elfogadott, az aromdssagot
kitlonbézé moédon vizsgdld mérdszamok értékeit hatdroztam meg, hasonlitottam
Ossze: Az ottagti rendszerek estén j6 korreldcidt kaptam. Bizonyos mérGszamok
alkalmasak voltak arra, hogy megvizsgdljam , a komplexdlds mennyire valtoztatja meg
a gylir(t aroméssagat. Ezen mérSszamok 6t és hattagt rendszerek esetén egyarant azt
mutattak, hogy a ligandum aromdssiga nem valtozik meg a komplexélas hatdsdra. A
komplexképz6dési energidkat 6sszehasonlitva a heterociklusok aromasségi értékeivel azt
tapasztaltam, hogy a komplex stabilitdsa és az. aromads stabiliz4cié kozott nincs kizvetlen
Osszefliggés. Minden arra utal, hogy amennyiben a n-elektronok rendelkezésre &llnak,
kicsi a jelentdsége annak, hogy milyen elektronszerkezetet alakitottak ki a ligandumban.
A komplexképzés ezt az elektronszerkezetet nem befolydsolja szdmottevéen, A (HOMO
+ NHOMO) palyaenergia-Gsszeg azonban igen j6 egyezést ad a komplexképzédési
energidkkal, mutatva, hogy a komplex stabilitasat a donor-erdsség determindlja.

Az aromassag és kémiai reaktivitas osszefliggései cikloaddicios
reakciok alapjan

Benkd Zoltdn 111, évf. vegydszmérnik

Budapesti Miiszaki és Gazdasdgtudomdnyi Egyetem Szervetlen Kémiai Tanszék

Drr. Nyuldszi Liszl6 tansaékvezeld egyetemi tandr

Vizsgdlataim sordn arra kerestem a vélaszt, hogy van-e Osszefiigges a kinlonboza,

aromdsségot jellemz6 mérSszamok és az adott aromds vegyiiletek acetilénnel t6rténd

Diels-Alder tipusa cikloaddici6s reakci6jdnak aklivaldsi energidja kozott.

A munkdm sordn ottagd, egy illetve két heteroatomot tartalmazd hattagi
heterociklusokat vizsgdltam. A manapsag leginkabb haszndlt és elfogadott aromdssagi

mérdszamokat szdmitottam ki kvantumkémiai médszerekkel.

Az ismertetett vegyiiletek acetilénnel torténé Diels-Alder reakcijdnak dtmeneti
komplexuménak energigjat és a kiinduldsi vegytiletek energiajat szamitottam két
kiilénb6zé bazison, ebbdl hatdroztam meg az aktivilasi gat nagysagat.

Ottagt heterociklusok esetén igen j6 korreldciét kaptam ezen aktivaldsi git és az
aroméssagot leiré aromdssdgi mérGszamok kozott, mig a hattag gyfirtik esetében
ezek a regresszi6s koefficiensek kifejezetten rossznak mondhaték. Az eltérés oka abban
keresendd, hogy a hatos gyfiriik aromdssagi mérdszamai kozott kicsi a kilonbség,
a vizsgalt hattagii heterociklusok hasonldan aromdsak, igy a kis eltérések jobban
befolydsoljak a korreldciot.

Az eredményekbdl vildgosan kitiinik, hogy az aroméssag névekedésével az aktivalasi gat

nagysaga névekszik, azaz minél aromdsabb egy rendszer, annal kevésbé reakcicképes

bizonyos reakcidkban.

A vizsgalatok eredményét mutatja, hogy az aromdssagot igy akdr a reaktivitdssal
kozvetleniil is Osszefiiggésbe lehet hozni, tehdt az aromds stabilizicié mértéke az
aktivdldsi energidn keresztitl akar kinetikai mérésekkel, vagy egyszer(ibb és olcsébb

kvantumkémiai szamitdsokkal is megbecsiilhetd.

Elm-02
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Termodinamikai perturbacidelméleten alapuld Uj allapotegyeniet
alkalmazasa az acetonitril pVT tulajdonsagainak szamitasara

Csutn Péter IV. éuf. vegyész
Veszprémi Egyetem Mérnoki Kar Fizika Tanszék
Temavezetd: Dr. Szalai Istudn egyelemd docens
Az alkalmazésok sor&n a molekuldris fluidumok pVT tulajdonsagainak szamitdséra
legttbbszor empirikus allapotegyenleteket hasznalnak. Az ilyen allapotegyenletekben
megjelend paraméterek tobbsége nem rendelkezik fizikai jelentéssel, igy ezek az
allapotegyenletek csak korreldcids egyenletként foghatdk fel.

Munkank célja, hogy egy, a szakirodalomban mar publikélt, fizikai alapokon nyugvé
allapotegyenlet néhany tulajdonsagat megvizsgdljuk, és alkalmazzuk a szuperkritikus
acefonitril pVT tulajdonsigainak leirdséra.

Dipoldris gazokra Stockmayer kolcsdnhatdst potencialt feltételezve az tn. ,Mean
Spherical Approximation (MSA)” elmélet alkalmazaséval Kronome és munkatdrsai
[L2] vezettek le egy fizikai alapokon nytgvé allapotegyenietet. Ez az egyenlet a
termodinamikai perturbéciéelmélet egy sajatségos értelmezése alapjan szdrmaztathats,
ahol a szerz6k a Lennard-Jones referenciarendszer allapotegyenletének az in, Haar-
Shenker-Kohler-féle egyenletet tekintették [3,4]. A kompresszibilitdsi tényezdben a
polaris molekuldk dipdlus-dipélus kolesonhatésit az MSA elmélet megfeleld tagjaival
vették figyelembe, Az allapotegyenlet harom molekuldris paramétert tartalmaz: a
diszperzios kolcsonhatdsdra jellemz8 e és ¢ Lennard-Jones paramétereket és a p
dipdlusmomentumot,

Dolgozatunkban megmutatjuk, hogy ezen paraméterek irodalmi adatokbdl
vélasztaséval az acetonitril gdz nyomdsa a stirfiség fiiggvényében kielégitd pontossiggal
szamithato kiilonb6zd szuperkritikus hémérsékleten. Megmutatjuk tovabba, hogy
az adott dllapotegyenletbd] szdrmaztathatd masodik viridlegyiitthaté szuperkritikus
hémérsékleteken jol egyezik a megfelels kisérleti adatokkal.

[1iKronome G., Liszi]., Szalai L: J. Chem. Soc,, Faraday Trans., 1997, 93, 3053.
[2]5zalai I, Kronome G., Lukécs T.: J. Chem. Soc. Faraday Trans., 1997, 93, 373,
[3]Haar L., Shenker S.H.: . Chem. Phys., 1971, 55, 4651,

[4]Kohler F, Haar L.: J. Chem. Phys. 1981, 75, 388.
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Optimalis-e az Optimalis Altalanositott Diszkrét Vaitoz6jd
Reprezentacio?

Craks Gibor, Nagy Addm és Furtenibacher Tibor IV,, IV, IIL. éuf. vegyész
ELTE TTK Elméleti Kémini Tanszék
TémavezetGk: Dr. Csdszdr Attila egyetemi tandr, Dr. Szalay Viktor tudominyos tandcsadd
A molekuldris mozgasok id6fiiggetlen Schrodinger-egyenletének egyik numerikus
megoldési lehetdsége a varidciés médszer. Ekkor egy adott bazison el kell késziteni a I1
Hamilton-operétor matrix-reprezentaciéjat, majd azt diagonalizdlva lehet eldallitani a
keresett sajitértékeket és sajatfiiggvényeket.

Dolgozatnkban az energiamétrix szdmitdsdra kitlonboz0 kozelits eljdrasokat
alkalmazunk, melyek mindegyike a Diszkrét Valtozdji Reprezentacion (DVR) alapul
Munkénk 6 célja annak eldéntése, hogy az un. transzformaciés médszerrel (PO-DVR),
vagy az Altalinositott DVR (GDVR) eljérdssal kapunk-e pontosabb sajatértékeket.
A numerikus szdmitisokat egy magunk altal irt programrendszer felhasznéldsaval

végezziik,

Dolgozatunkelséfelébenismertetjiikazegyes DVRmddszerekelvialapjait, ésbemutatunk
néhédny sajat levezetést a modszerek felhaszndldsa sordn alkalmazott analitikus
formulak igazolasira. Numerikus munkank sorédn az energiamétrix reprezentécickat
nem-standard ortogonalis bazis alkalmazésaval szamitjuk. A bazisfiggvényeket a H
operétor részét képezd A° operdtor sajatfiiggvényeinek meghatarozaséval kaphatjuk, és
potencidlra optimalizalt (PO) bazisfiiggvényeknek nevezziik. Alkalmazasukkal sokkal
gyorsabban konvergilnak a sajétértékek egzakt értékitkhéz, mint standard bazissal.
Az alapjaiban eltérs PO-DVR illetve GDVR reprezentéciéra fenndll, hogy mig a PO-
DVR médszerrel szimmetrikus, addig a PO-GDVR abrazolassal nemszimmetrikus
energiamatrixot épitiink fel. Eredményeinkkel numerikusan igazoljuk azt az eddig még
meg nem fogalmazott 4llit4st, miszerint az un. koordin&tamatrix sajatértékeit valasztva
kvadrattira-pontoknak, az Optimalis GDVR nem optimalis, bir a PO-DVR és a GDVR
reprezentacidk kozel azonos sajatértékeket adnak.

A transzformdciés modszer alkalmazdsakor a kvadratirdk a csak egydimenziéban
értelmezhetd koordinatamdatrix altal adottak, ezért tébbdimenzids problémaék esetén a
Hamilton-operétor reprezentdlasahoz egydimenzi6s problémak megoldasfiiggvényeibsl
kaphat¢ - direktszorzat bazist kell haszndlni. A GDVR eljards alkalmazisakor a
kvadratiirdkat magunk valaszthatjuk, ezért lehetdségiink van nem-direktszorzat bézis
haszndlatira. Eredményeink azt mutatjdk, hogy a jovibeli kutatasi feladatok kézott
kiemelt helye van az Altaldnositott Diszkrét Valtozéjt Reprezentacionak (GDVR).
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Study Regarding the Correlation Between the PTKs Inhibitory
Activity of Flavonoids and Their Antioxidant Activities Expressed
by Half-potential Values, Determinate by Using the Hyperchem 7

Package Program
Daraban Daniel, IVth year student of Chemistry
West University of Timisoara, Faculty of Chemistry-Biology-Geography.
Superviser :Lecturer Albulgscu Mariana and Assistant Seiman Coring
Flavonoids are an important class of natural phenolic compounds widely spread in the
vegetal world, which have a special antioxidant activity that explains a part of their
bioclogical activities. Also a large number of natural and synthetic flavonoids have been
tested for their Protein Tyrosine Kinase (PTKs) inhibitory activities. PTKs play criticalroles

in normal or neoplazic cells: in human body with malign disease the PTKs is activated |

and over expressed. Abnormal activity of PTKs has been implicated in many cancers or
in degenerative diseases or arteriosclerosis. The antioxidant activity can be determinate
experimental by electrochernical analysis, like cyclic voltammetry, technique which give
some electrochemical properties, like oxidation or reduction half-potential. These values
can indicate the antioxidant activity of flavonoids. There is well known from literature
that flavonoids with half-potential value under 200 mV are very good antioxidants.
In this study we intend to find the Ep/2 values of 30 flavonoids without experimental

determinations, using the Hyperchem 7 package program and to establish a correlation
between this theoretical values, respectively the antioxidant activity, and the PTKs
inhibitory activity found from literature (2-4). The biological activity is expressed as log
(1/IC50), where IC50 is the molar concentration of the flavonoids necessary to give half-
maximal inhibition as compared to control assay carried out in the absence of inhibitor.

REFERENCES

1.Zaneta Nikolovska-Coleska, [ jubica Suturkova, Kiril Dorevski, Ales Krbavcic and Tom
Solmajer, Quant. Struct-Act. Relat,, 17, 7-13,1998.

2. Cushman M,, Nagarathnam D.and Geahlen L., J. Nat. Prod. 54, 1345-1352, 1991.

3. Cushman M., Nagarathnam 12, Berg L. and Geahlen L., J. Med. Chem.. 34, 798-806, 1991.
4, Cushman M., Zhu H., Geahlen L. and Kraker ., . Med. Chem. 37,3353-3362, 1991,
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sziliciumorganikus vegyuletek molekulaszerkezetének,
stabilitasanak és szililezé képességének kvantumkemia vizsgalata

Eéri Jinos, V. éof. kém.tan.

ELTE TTK Ebnéleti kémiui tanszék

Témavezets: Dr. Pongor Gdbor egyeteni docens

Dolgozatomban két témakérrel foglalkoztam. Egyrészt az N,O-bisz-(trimetilszilil)-
acetamid (BSA) és az N,O-bisz-(trimetilszilil)-trifluor-acetamid (BSTFA) hatasos
szililezGszerek szililezési képességét vizsgdltam elméleti kémiai médszerekkel,
szemienripirikus, ab initio Hartree-Fock és sfirfiségfunkciondl-elméleti szinten.
Mindegyik modszer mindkét vegyiilet esetében azt a konformaiét jelezte a
Jegstabilabbnak, amelynél a legersteljesebb a pszeudo-pentakoordinicié a Si-atom
koriEbbél arra kovetkeztethetiink, hogy a két tényez6 kozott okozati kapesolat all
fenn, azaz a konformerek stabilitdsi sorrendjét éppe a pszeudo-pentakoordindcid
mértéke donti el. Kordbban kidolgozott egyszer(, alapallapotit szerkezeti paramétercken
alapulé reaktivitdsi modellink segitségével a vegyitletek szililezési képessége
megbecsiilhetd. Ennek alapjén azt varjuk, hogy mind a BSA, mind a BSTFA olyan
tiikorsikszimmetridja konformédciéban a legreakciképesebb, amelyben viszonylag
szamottevd mértéki részleges pentakoordinacié alakul ki az egyik Si-atomon egy
N...Si téren keresztiili kapcsolat kovetkeztében. DFT szintli eredményeinket tartjulk
e téren a legmegbizhatébbaknak. Emlitett reaktivitdsi modelliinkre tdimaszkodva egy
G szililezést potencidl-indexet definidltunk, melynek értékét meghataroztuk néhany
vegyiilet esetében. Minél nagyobb a potencidl-index érteke, annal nagyobb a vegytilet
vérhaté szililezési képessége. Az index a BSA szililez6 potencidljat nagyobbnak jelzi
a BSTFA-énal, mig az eddig tanulményozott vegytietek kozil a Dr. Knausz-féle
N N-dimetil-O-trimetilszilil-karbamidat potencidlja bizonyult a legnagyobbnak. Ez a
kévetkeztetés dsszhangban 4ll Dr. Knausz Dezsé munkacsoportjaban korabban nyert
reakcidkinetikai eredményekkel.

Miasik témateriiletemn a nitrén-szdrmazékok és a velitk izomer izocianét szdrmazékok
stabilitdsdnak kvantumkémiai vizsgélata volt. A Hartree-Fock eljardsok kiilénbiizd
fajtait (RHF és ROHF) alkalmaztam a probléma elsé megkozelitésében, mivel
mindketté ardnylag egyszerfien haszndlhaté és spintiszta eredményeket szolgdltat.
Sikeriilt kimutatnom, hogy a karboalkoxi- és karbosziloxi-nitrének triplett alapéllapota
14-17 kcal/molal stabilabb a megfelelé izociandt szingulett alapéllapotdnal. A
karboalkil- és karboszilil-nitrének esetében forditott a helyzet, és sokkal nagyobb az
energiakitlonbség (43 ill. 91 keal/mol). Szamitasi eredményeim kitGinden egyeznek a
kisérleti tapasztalatokkal, ugyanakkor felvetGdott, hogy a nitrén-szarmazékok esetében
a gerjesztett szingulett allapotok energidjat is érdemes volna a jovében meghatarozni.




Szuperstrukturak optimalis MINLP reprezentacioi

Farkas TivadarV. éuf. vegyészmérndk

Budapest Miiszaki és Grzdasdgtudominyi Egyetem Vegyipari Miteletek Tanszék

Témavezetd-Dr. Lelkes Zoltin egyetemi adjunktus, Dr. Rév Endre egyelemi docens

Az olyan dontések sorozatat, amely a felhasznalhaté egységek és azok lehetséges
kapcsolodésaibél az optimdlis struktirdt és az oplimalis fizemeltetést igyekszik
kivalasztani, folyamatszintézisnek nevezziik. A folyamatszintézis viszonylag ij 4ga a
tudomanynak, mérnoki és gazdasdgi jellegt tervezéseknél hasznélatos. Két megkozelités
ismeretes: a heurisztikus 6s a strukirakdzpont(i megkdzelités. A struktirakbzponta
megkozelités elsd 1épésében felépitjik a folyamat Gsszes vizsgilandé struktardjat
tartalmazé szuperstruktirat. Elkészitjiik a szuperstruktira matematikai modelljét,
MINLP reprezentaci6jdt, amit végiil egy arra alkalmas eszkozzel optimalizdlunk. Az
MINLP reprezentdcio ,joségit” eddig csak az egyenletek alakja szerint vizsgdltdk.

Dolgozatomban az MINLP reprezentdci6 és a struktardk, illetve a szuperstruktiica

kapesolatat vizsgaltam.

Legfontosabb eredményein:

Definialtam az idedlis és a binarisan minimélis MINLP reprezentaciot.
Bebizonyftottam, hogy mindig tétezik idedlis MINLP reprezentdcio.
Bebizonyitottam, hogy mindig 1étezik bindrisan minimalis MINLP reprezentacié.

A bizonyitisokat egy kis méretfi szintézisfeladaton bemutattam.

A Fizf6i Nitrokémia ipartelepén taldlhaté membrdnhalézathoz hasonlo, ipari méretti

feladatot vizsgaltam.

A membrinhilézat MINLP alapreprezenticijaval legfeljebb 49 egységet tartalmazo
hélézatra tudtam meghatdrozni az optimumot, ugyanakkor az MINLP reprezentici6
idealizldsaval, és a binris véltozdk szamanak csokkentésével akar 256 egységet

tartalmazé hélézatot is sikeresen optimalizéltam.

Megéllapitottam, hogy a szuperstruktiira €s az MINLP reprezentici6 kapcsolata akkor
j0", ha a reprezentéci6 idedlis és a lehetdségek szerint binarisan minimalis.

EIm-08

Hisztorikus folyamat-adatok szegmentalasa fuzzy csoportositasi
algoritmus segitsegével

Feil Balizs V. éuf. vegyészmeérndk
Veszprémi Egyetem Mérnoki Kar Vegyészmérnoki Intézet Folyamatmérndki Tanszék
Témavezets: Dr. Abonyi Jinos egyetemi adjunkius, Dr. Németh Sandor egyetermi adjunktus
A gyorsabb és megbizhatébb szamitogépes rendszerek megjelenése forradalmasitotta
azokat a modszereket, melyeket vegyipari technologidk esetén hasznalnak, gondoljunk
csak az adatnapléz6 és térol6 egységekre. Ezek a szamitGgépes rendszerek mér képesek
kifinomult szabilyozasi stratégidk véghezvitelére, szimuldcitra és optimalizaciéra annak
érdekében, hogy javitsdk a mfiveleteket és igy cstkkentsék a kiltségeket. Fontos célunk,
hogy a térolt hatalmas adathalmazbél megfeleld informéciokat tudjunk szerezni, amely
mind a folyamat modellezésében, jobb megértésében, mind a folyamat irdnyitésdban is

hasznos lehet.

A komplex kérdéskordn belill a dolgozat egy, az ipari technologidk édllandésult
{zemeltetéséhez  tartozd  llapotvdltozok — kozti  kapesolatok  elemzéséhez
elengedhetetleniil szitkséges eszkoz fejlesztésével foglalkozik, ugyanis egy adekvat
stacioner dsszefiiggéseket leiré modell feldllitdsahoz sziikség van az adatsorok azon
értékeinek kivalasztasara, amelyekr6l biztosan dllithatjuk, hogy ok-okozati kapesolatban
vannak egyméssal, pl. be lehet azonositani, hogy ipari gydrtds esetén az adott
termékminGséget milyen allapotvaltozé-értékek eredményezték.

Mivel a miikddé technolégiai rendszerek esetén sok mért allapotvaltoz6 van, ezért olyan
eszkozre van szitkség, amely lehetdvé teszi sok parhuzamos idGsor szimultdn elemzését
és szegmentdlasat. Ennek megoldésira a dolgozatban egy szamitdsi intelligencian
alapul fuzzy csoportositést alkalmazé modszert javaslunk. Az dltalunk vizsgalt
esetben rendkiviil nagy mennyiségll adat elemzésére volt sziitkség, igy igénykent
meriilt fel, hogy az algoritmus gyors és viszonylag egyszerfi legyen, és kezelni tudjon
parhuzamos iddsorokat szimultdn médon, valamint legyen robosztus. Ennek érdekében
a fuzzy szubsztraktiv csoportositasi algoritmust hasznaltuk fel, mely zajjal szemben nem
érzékeny, mivel fuzzy logikat alkalmaz, és képes a csoportok szamat automatiliusan
meghatirozni. Az alapgondolat az volt, hogy a vizsgdlandé id&sor adott pontja helyett
a pontot a kérnyezetével egyiitt elemezzitk, majd ezek kézott a transzformalt véltozok
kozott keresiink hasonlésdgot a csoportositdsi algoritmus segitségével. Az dltalunk
kifejlesztett eszkozt valds ipari adatokon fogjuk bemutatni a rendelkezésiinkre bocsatott
nagysfirfiségii polietilén-gyar (TVK Rt.) mért dllapotvaltozdi alapjan.
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Ridge regresszié vizsgalata szimulalt és valos adatsorokon
Frits Erika Rita V. éuf. vegyészmérnik
Budapesti Miiszaki és Gazdasigtudomdrnyi Egyetem Vegyipari Mitveletek Tanszék
Témavezet(: Dr. Kemény Sdndor egyetemi tandr
A gyakorlatban gyakran el6fordul, hogy kisérleti adatokbdl meg kell hataroznunk
valamely osszefiiggés paramétereit. Célunk ebben az esetben az, hogy a valodi
paraméterértékekhez nagy valésziniiséggel minél kozelebb levs becsiilt paramétereket

kapjunk.

A paraméterbecslés lehet torzitatfan (a becsiilt paraméierek vérhaté értéke a valddi
érték), példaul a legkisebb négyzetek médszere, illetve torzitott, példaul a ridge
regresszi6. A torzitottsdg nem feltétleniil jelent hétranyt abban az esetben, ha az igy
kapott paraméterek nagyobb valészinGséggel esnek kozelebb a val6diakhoz, mintha
torzitatlan becslést hasznalnank.

Tadoményos munkamban a ridge regresszi6 kiilénb6z6 formdit illetve a legkisebb
négyzetek médszerét hasonlitottam dssze. Az dsszehasonlitdst egy szimuldci6s példan,

illetve két valds példan végeztem el.

A szimuldciés példa esetén a valds paraméterértékek ismertek, ezért a kulonbozb
becslési eljardsokkal kapott paraméterériékek a mean square error (MSE) fiiggvény
segitségével Bsszehasonlithatok. A valds adatsorok feldolgozésaval kapott paraméterek
megfelelségét a szamitasokhoz fel nem hasznélt adatok segitségével ellendriztem,

EIm-10

Termokémiai mennyiségek pontos kvantumkémiai szamitasa

Furtenbacher Tibor, Czakd Gdbor, Nagy Addm 11T, IV, IV. éuf. vegyész

Estvis Lonind Tudomdnyegyetem Elm#leti Kémial Tanszék

Témavezeto: Dr. Csdszdr Attila egyeterni tandr, Dr. Szalay Vikior tudomdnyos tandcsadé

A modern szamitégépes kvantumkémia és a hagyoményos fizikai kémia egyik
legfontosabb kapcsol6dési lehetGségét jelenti termokémiai mennyiségeknek a
kvantumkémia eszkoztdrdval torténd kiszamitdsa. Ezt a lehetGséget felhaszndlva
vizsgaltuk a kétalomos molekuldk termokémiai fiiggvényeinek hémérsékletfiiggését.

Fébb eredményeink:

Fortran77 nyelven a Diszkrét ValtozGjii Reprezentdcié (DVR) elméletén alapuld
programot (DVRID) irtunk, amely kivaloan alkalmas kétatomos molekuldk rezgési-
forgast energiaszintjeinek szamitdsara. Programunk az irodalomban eddig kézolteknél
egyszeribb algoritmuson alapul, igy maga a program is egyszer(ibb, valamint az
irodalomban kézélt programokndl gyorsabban konvergal.

Megvizsgaltuk, hogy a statisztikus termodinamikéval foglalkozé kinyvek dltal kozolt
kozelitd formuldk mekkora hibaval terhelik a segitségitkkel szimolt termokémiai
fiiggvényeket, Uj kozelitd formuldkat vezettiink le annak érdekében, hogy
megvizsgaljuk, mekkora hibat okoz az egyes modellek alkalmazasa.

A DVRID program altal szamftott energiaszinteket felhasznilva meghatdroztuk az
4ltalunk {rt programok segitségével a CH gydk fontosabb termokémiai fiiggvényeinek
hémérsékletfiiggdsét direkt Osszegzés modszerével A kapott eredményeket
dsszehasonlitottuk irodalmi, illetve a kiilonbozé elhanyagoladsokat tartalmazdé modellek
felhasznéaldsaval szdmolt eredményekkel. Ramutattak, hogy egyre javulé modellek
alkalmazdsa esetén a termokémuiai fliggvényértékek a direkt dsszegzés modszerével
szamolt értékekhez kovergdlnak. Vizsgdlataink tanulsdga, hogy a standard adatbazisok
még kétatomos molekuldk esetén is nem elhanyagothaté pontatlanségot tartalmaznalk.

A termokémia és a kvantumkémia kapcsolatdt megvizsgalva megallapitottuk, hogy
a termokémiai mennyiségek pontos hémérsékletfiiggését csak kvantumkémiai
eredmények felhasznildsdval lehet megkapni. Az elsGdleges feladata (a termokémia
szemsz3gébdl is) a potencidlis energia hiperfelilet pontos szdmitdsa, melyeket
felhasznélva példaul az dltalunk irt és frandd programok segitségével lehetségiink
nyilik két- majd (a késébbiekben) tébbatomos molekuldk termokémiai tulajdonségainak

pontos szamitdsara.
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Atomkulak: az antiproton perturbacios hatasanak kvaziklasszikus
szamitasa a Hetp-és Be*p rendszerekben

Kéhabni Ddra V. éuf. vegyész
Editods Lordnd Tudomdnyegyetern Elméleti Kémia Tanszék
TémavezetG: Dr. Surjin Péter egyetemi tandr
Azatomkulikolyan rendszerek, melyek formalisan tigy szirmaztathatdak az atomokbdl,
hogy azokban egy elektront antiprotonra cseréliink. Az atomlkula elnevezés onnét ered,
hogy ezek a rendszerek részben atomos, részben molekularis tulajdonsdgokkal birnak.
Célunk az antiprotonnak az elektron pilyaenergidira kifejtett perturbéciés hatésanak
elméleti médszerekkel torténé leirdsa volt, Harom kiilénbozs modellt épitettiink fel
ennek érdekében, melyek alapjan szamitdsokat végeztiink a He*p és Be pr rendszerekre.
Ezen modellek kéziil az egyikben nyugalomban 1év6 pontszert toltésként kezeljitk az
antiprotont, egy masikban s tipust Slater-palydra helyezziik, a harmadikban pedig egy
&ltalunk bevezetett y-pélyaval frjuk le, amely y gy lett bevezetve, hogy az az antiprotont
egy r, sugari gombfeliileten egyenletesen szétkent toltésfelhdként kezelje.

EIm-12

Molekulak energiajanak perturbacios szamitasa multikonfiguracios
nulladrendd hullamfiggvények esetén
Rolik Zoltdn V. évf. fizikus
Edtvs Lorind Tudomdnyegyetem Elméleti Kémia Tanszék
TémavezetG: Surjdn Péter egyeterni tandr
Tadoményosdidkksridolgozatomban molekulaenergidkme ghatdrozésivalfoglalkozom,
a perturbiciészamitds felhasznéldsaval. A perturbiciészamitas a kvantumkémia régdta
alkalmazott eszkize. Lényege rovidena kvantumkémiai rendszer Hamilton opratoranak
szétvilasztisa egy j6l ismert nulladrendtt operdtorra, ami a dominans jarulékot adja
és egy azen tili, perturbald részre. Azokra a rendszerekre, amelyek egyetlen Slater
determinénssal, mint kézelité hullimfiiggvényel job leithatdk, ez az eszkoz jol ismert
médszereket ad a rendszer energidjénak tetszSleges pontosftasira (pl. Moller-Plesset
particis eljdrés). Bizonyos esetekben az egy-determinéns kozelités nem elégséges ahhoz,
hogy elfogadhat6 eredményeket kapjunk a szokdsos perturbécids eljardsokkal. Példaul
egy, az egyensﬁlyi.geometriétél téavoli molekulat jol lefré hullimfiiggvénynek biztosan
determinsnsok lineéris kombindcitjabét kell Allnia. Azilyen jellegfi hullamfiiggvényeket
multikonfigurdcios hullimftggvénynek hiviuk, Multikonfigurdcids allapotokat tekinteni
kizelits hullémfiiggvénynek és ebbdl perturbdcids eljdrdst kidolgozni kordntsem
trividlis dolog. Az irodalomban t5bb killénbézé moédszerrel talilkozhatunk, amelyek
ezt a célt t(izték ki maguk elé. Ezek mellé szeretnénk mi is letenni egyet. A killonb6z0
perturbéciés eljardsokat a nulladrend(i Hamilton operdtor megvalasztdsa killonbozteti
meg. Mi egy nem hermitikus, biortogonélis bazison diagonélis operatort vélasztottunk
nulladrendii operatornak. A dolgozatomban megmutatom, hogy mit6! lehet egy ilyen
vélasztas elényos, hogyan épithets fel belSle egy egyszerfi és olesd perturbécids eljards,
milyen problémékkal kell szembenézniink és hogyan teljesit gyakorlati problémak
megolddsdban.
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Az endomorfin-1 konformacio-analizise molekuladinamikai
modszerekkel

Szekeres Andris 1V, kémig tandr és 1. Ph.D. bioldgia

SZTE, TTK Szerves Kémiai Tanszék

Témuavezetfk: Dr. Pdlinkd Istodn egyetemi docens, Leitgel Baldzs Ph.D. hallgald

Az endomorfin-1 (EMI, H-Tyr-Pro-Trp-Phe-NH,) nagy aktivitdst és szelektivitast
p-opioid receptor agonista. Ennek a tetrapeptidnek a konformici6-analizisét
végeztiik el szimuldlt anellicié (SA) és molekuladinamika (MD) alkalmazésaval. A
molekuladinamikai szimuldciékat AMBER erdtér fethasznédlasaval készitettiik el. Az
olddszer hatasat tavolsagfiiggs dielektromos dllandé bedllitisdval kozelitettitk, tovabba
a nemkots kolcsdn hatisok esetén nem hasznaltunk cutoff-ot, -

A szimuldlt anelldci6 médszerével kapott molekulaszerkezetek alapjan Ramachandran
dbrakat készitettiink a @ és a ¥ torzids szogek felhasznélasaval. A ®,¥,, a ®, ¥, és a
@, ¥, Ramachandran dbrdk konforméciés tartomdnyaiban meghatéroztuk a konformer
populaciok nagysdgat. Az HN-EM1 és HN*-EM1 mindkét izomerénél megvizsgaltuk
a Tyr!, Trp® és Phe? aminosavak oldallancainak konformdciés dllapotét, és a g(-), g(+) és
transz konformerek eléfordulasi gyakorisagat,

Kétféle tavolsagmérést végeztiink el a molekulén beliil. Egyik esetben az N-termindlis
N atomhoz képest megmértiik a molekulagerinc N és O atomjainak tavolsdgat, a mésik
esetben pedig a Tyr!, a Trp® és a Phe’ aromés gyfriiinek, valamint a Pro” gytirGjének
geometriai kzéppontjaba definidlt pszeudoatomok egymashoz viszonyitott tavolsagat

hataroztuk meg.

Az H N-EMI és HN*-EM1 mindkét izomere esetén megvizsgdltuk az intramolekuldris
H-kotések el6forduldsét és gyakorisdgat a szimulalt anellaciébél kapott szerkezetekben.
ATyr'-Phe?, Tyr'-Trp? és Pro*-Phe* aminosavak kozott kialakul6 1+~ 4,1 <3 és2 < 4 H-
kotések alapjan kovetkezteni lehet az el6fordulé masodlagos szerkezetekre.

Mindkét izomernél kialakulhatnak kiilonbozé tipusit B-turn szerkezetek, amelyek
koziil a fransz izomernél a III és V tipust B-turn-6k, mig a cisz izomernél a Il tipusa
B-turn-6k talalhat6k meg legnagyobb ardnyban. A transz-EM1 konformereiben mind az
N-termindlis régiéban (Tyr!-Pro®Trp®), mind a C-terminélis régiéban (Pro*-Trp*-Phe®)
kialakulhat y-turn mésodlagos szerkezet (N-terminalis inverz y-turn és C-termindlis
v illetve inverz y-turn). A cisz-EM1 esetén szintén eléfordulnak C-termindlis v- illetve
inverz y-turn szerkezetek, de ebben az esetben N-termindlis inverz y-turn-6k nem
alakulnak ki.

EIm-14

Az 1-butén-3-in molekula molekula szerkezetének és dipdlus-
momentumanak vizsgélata kvantumkémiai modszerekkel

Szdri Mildn V. évf vegyészd
SZTE Alkalmazott és Kornyezeti Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Tasi Gyula, egyetemi docens
Az T-butén-3-in molekula a legkisebb konjugélt szén-szén kettSs és hirmas kotést
fartalmazdé molekula, Mint a kérdéses molekulacsaldd prominens képviselGje, fontos
ismerni a molekula pontos egyensiilyi geometridjat, elektronszerkezetét, és egyéb
molekuldris sajétsagait (pl. llando elekiromos dipdlusmomentum, rezgési spektrum, ...).

Mivel az irodalomban az 1-butén-3-in molekuldra fellelhetd kisérleti allandd elekiromos
dipSlusmomentum-értékek egymdsnak ellentmonddak, elkezdtitk a molekula

sajatsagainak a vizsgélatat.

A projektmunkédmban alkalmazott szemiempirikus médszerek nem voltak alkalmasak
az elektromos dipdlusmomentum-vektor kellden pontos meghatirozésdra, igy ezeket
a modszereket tillépve, magas szintli kvantumkémiai médszereket kezdtiink el
alkalmazni. A szamitdsokhoz B3LYP siirfiségfunkciondl mddszert, Hartree-Fock
kvantumkémiai modellt (HF), mdsod- illetve harmadrendii Meller-Plesset perturbacids
elméletet (MP2 ill. MP3), konfiguréciés kélesonhatds (CI), kvadratikus konfiguréciés
kolesdnhatds (QCI), valamint csatoli-klasszter (coupled-cluster, CCS5D) médszert
hasznaltunk. Egy adott kvantumkémiai modell esetén kovetkezetesen véltoztattuk az
alkalmazott egyelektron-bdzis minSségét és nagysagat.

A szamitasok szisztematikus elvégzésével lehetdvé valt a molekula dllandd elektromos
dipSlusmomentumanak meghatdrozdsa a kisérleti hibahatiron belill. A szdmitasi
eredmények (kotéshossz, kotésszog, dllandé elektromos dipélusmomentum, stb.)
pontossiga fligg az alkalmazott modelitdl és/vagy a bazistol.

A dolgozat célja az 1-butén-3-in molekula pontos egyensilyi geomelridjanak,
elektronszerkezetének és elektromos dipélusmomentumdnak meghatdrozdsa mellett, a
kitlonbézb szamitasi hibak meghatirozasa, s ezaltal a modszerek és a kiilénbszé bazisok
teljesit6képességének a kiértékelése.
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loncsatornak szelektivitasanak Monte Carlo szimuldcids vizsgalata
dielektromos hatérfelliletet tartaimazé modell alkalmazasaval

Varga Tibor V. éuf. vegyészmérnik

Veszprémi Egyeterm Mérnoki kar Fizikai Kémiai Tanszék

Témavezetd: Dr. Boda Dezsdf egyeterni adjunktus

A kilonbo6z8 szervetlen ionck elekfrokémiai gradiensiik mentén spontin

elektrodiffazidval kézlekednek a sejtmembrdnban talilhaté Oridsfehérjéken, az 4n.

ioncsatornadkon keresztiil, mégpedig szabdlyozott médon. Az ioncsatorna szelektivitdsat

az hatérozza meg, hogy a szelektiv sz{irGjében milyen aminosav oldallancok vannak.

Bér ezeket a Nat és a Ca™ csatorna esetében ismerjiik, pontos térbeli elhelyezkedésiiket

nem, ezért egyszer(isitett modelleket kell alkalmaznunk az foncsatorndkra.

Kutatdsunk soran a Na® és a Ca?* csatorndk szelektivitdsat vizsgdltuk Monte Carlo
szimulacick segitséségével. Az elektrolitot az Gn. primitiv modellel reprezentiljuk,
ahol az ionokat tolt6tt merevgdmbakkel, az olddszert egy adott dielektromos allanddja
dielektrikummal {rjuk le. Kutatdsaink Gjdonsaga, hogy az el6z6 modellektél [1] eliérSen
figyelembe vessziik az eltéré polarizdcids hatdsokat az ioncsatornaban és a témbfazisban.
Ehhez kidolgoztunk egy egyszerfi geometridgji modellt egyetlen dielektromos
hatérfeliilettel, ahol a polarizacids toltések hatdsat a dielektromos titkrozés modszerével
kezeljik. Az ionok szolvatécids energidjat szintén szamitdsba vessziik [2]

Eppen a szolvatdcids energia az oka, hogy a szelektivitasi gorbéink minden esetben a Na*
szelektivitds irdnyédba tolédtak el [2]. Mivel a Ca®* ionok szolvatécids energidja mintegy
négyszerese a Na* ionokénak, a csatorndba vald belepéskor legySzendd energiagat
nagysaga is kb, négyszeres. Ez a kitlénbség a Na*ionoknak kedvez.

Ez a Na* csatorna esetében el6nyos, a Ca®* csatorndndl viszont azt vartuk, hogy a
szelektivitds a kalcium ionck és a glutaminsavak negativan toltétt csoportjai kozott
erbsebb kolcsénhatds miatt a Ca®* ionok irdnydba mozdul el a csatorna dielektromos
allandéjénak csokkentésével. Eredményiink azt mutatja, hogy a jévSben a szolvatécids
energia jobb modelljére illetve molekuldris vizmodell hasznélatdra lesz sziikség.

Irodalom:
{1] Boda, Henderson, Busath, Mol Phys, 100, 2361 (2002)

Boda, Busath, Eisenberg, Henderson, Nonner, Phys. Chem. Chem. Phys, 4, 5154 (2002)

[2] Boda, Varga, Henderson, Busath, Nonner, Gillespie, Eisenberg, Mol. Sim., 2002, in press
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Molekulakdrnyezet hatasa a vinil-bromid disszociacidjara

Viigh Eszter (Junior, Kutaté Didkok Orszigos Sziivetsége)

Ciszterci Rend Nagy Lajos Gimndziuma Pécs

Pécsi Tudomdnyegyetem, Altaldnos és Fizikai Kémia Tanszék

Témavezetd: Kunsigi-Miité Sandor egyetemi docens

A gyakorlati, ipari jelentSséggel is rendelkezé vinil-halogenidek disszociacios
reakciéi alkalmasak az elemi reakciék részletes tanulmdnyozasdra. Napjainkban
a vegyitletcsoport disszocidcids reakci6i ismét az elméleti kutatdsok homlokterebe
keriiltek,*? miutdn a reakcidtermékek vibracids dllapotdnak kisérleti meghatirozéséval

Jehetdvé valt a kedvezményezett reakcibesatorndk kij elolése’
Reakcio

C==C 1. C;H3Br — HBr + HC=C: (vinilidén)
. H3/ Br 2. CHaBr — HBr + HC=CH {acetilen)
A vinil halogenidek kézill a vinil-bromid reakcidit vizsgdltuk kvantumkémiai

médszerekkel. L o o
A vinil-bromid disszociacios reakcidi koziil

kettd, melyekben HBr és vinilidén, ill. HBr és
acetilén képzadik, kitlondsen érdekes. Ezért
ezekre molekuladinamikai szémitdsokat

végeztﬁnk a molekularis kérnyezetet

alomok tvoissgs [A]

is figyelembe vev6 Langevin-modell

segitségével. A kisérletekkel dsszhangban

0.5 e - s
. . : . ; megallapitottuk, hogy az 1. reakcidnt
62 0. 0.2 0.3 04 egall 'P ) ! g)f .

szimulgoios ido [pe] energetikai szempontbdl kedvezményezett.

Kimutattuk ugyanakkor, hogy a reakcié szempontjabdl inert gaznak tekintett argon
jelenléte képes megvéltoztatni az emlitett két reakciécsatorndn keresztitl képz6ds
HBr ardnyét. Az inert géz hatésa olyan nagy mérték is lehet, hogy kizdrdlag a 2.,
energetikailag egyébként sokkal kedvezétlenebb reakciéat valosul meg. Fz a vonatkozo
kisérleti adatok magyardzatdul szolgalhat.!

'Rahaman, A.; Raff, L.M. J. Physical Chemistry A 105 (2001) 2147-2155.
*Rahaman, A.; Raff, L.M. J. Physical Chemistry A 105 (2001) 2156-2172.
*Laws, PA ; Hayley, B.D; Anthony, L.M.; Roscoe, J.M. J. Physical Chemistry A 105 (2001) 1830-1837.
*Kunségi-Mété, S.; Végh, Eszter; Nagy, G.; Kollar, L. . Physical Chemistry A 106 (2002) 6319-6324.
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Kémiai szerkezetek szemiéletessé tétele
Mihdlyi Adrienn IV. éof. szémitdstechnika

Tajes Zsolt 1. éuf. kémian

Eszterhdzy Kdroly Féiskola

Témavezetdk: Dr. Rdez Liszl6 fdiskolai fandr, Kémia tanszék

Dr. Geda Gébor fGiskolai adjunktus, Informicidiechnoldgia tanszék

Napjainkban egyre nagyobb a szdmitdstechnika térhéditésa az élet minden tertiletén,
igy a tudomany és az oktatds viligdban is. Az informatika altal felkinalt lehetGségek
kihasznéldsa gyors és kényelmes utat teremthet az elSaddsokra valé felkészitlésben,
illetve megtartdsuk terén és mindezek altal segiti a digkoknak az elsajatitandé anyag
megértését. Ezen technika segitségével szemléletesebbé tett elSaddsok a tantargy iranti
érdeklédést is fokozhatjdk.

Akémia tudoményaban, az oktatdsban sokszor szerephez jut a szerkezet megjelenitése.
Eldadasunkban bemutatunk egy dltalunk elkészitett programot, aminek segitségével
nemesak a molekuldk szerkezetét tudjuk szemléltetni, hanem ezen tdl t5bb tulajdonsagot
is mellérendelhetiink. A jellemz6 paraméterek segitségével ennek birtokdban
barki kénnyen felépithet mas kémiai molekulst is. Ity médon és a program szimos
tulajdonsdgdnak ismeretében a felhasznalhatésdga, az egyes problémék szemléletesebbé
tétele gyakorlatilag csak a felhasznal6 fantazisjatdl figg, Alkalmas tovabba az egyes
tulajdonsagok megjelenitésére. Az dbrdzolt szerkezet minden eleme a rd jellemzd
paraméterekkel rendelkezve, méretardnyosan jelenik meg az adott récspont, vagy atom
sugara, kdtések tavolsigaiésakotésszigekis. Igylehetdség van akiilonbézétérszerkezetek
bemutatdsara, vagy a hasonld szerkezetek kiilénbségeinek kihangstlyozaséra, példaul
a cisz-transz izoméria bemutatdsa, vagy a tetradderes szerkezet mdédosuldsainak

szemléltetésére. Az dbrdzolt modell a bedllitdsok megvéltoztatdsival pélcikamodellé

is alakithatd. A nem kot§ elektronpdrok gombnyomdasra megjelenithetbek vagy
kikapcsolhatéak az dbrdn, mivel a program, ezeket, is mint énallo egységeket kezeli.
Alkalmas arra is, hogy a megjelenitett 4brét mindharom dimenziéban bemutassa, azaz
a térben megforgassa. Kiilén megjelenithetéek, beallithatéak az egyes pontok (atomok,
fonok, stb.) dltal meghatarozott sikok, Ezt kihasznélva jelélhetéek példaul az elemi celldk
girjei, és az elforgatds segitségével be is mutathatéak. Abrazolhatjuk az egyes jellemza
térszerkezeteket, bemutathatjuk a hibridizdcids lépéseket. A feldolgozhaté problémak
kére b6, a megjeleniteni kivant molekulik, vagy rdcsok gyors és kénnyti elkészitésében
segitségiinkre van a programhoz késziilt szerkesztGprogram. A kovalens-, atom-, ill,
ionsugarak és a kotéstdvolsagok ismeretében kiszémitott helykoordinatak alapjan a
modelidbra elkészithetd.

Kérnyezetkémia
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Megujuld energiahordozok termikus vizsgalata

Dancsné Mészdros Erika okl. vegyész

Edtvos Lordnd Tudomdnyegyetern — MTA Kémiai Kutatdkizpont AKKL

Térmavezelt: Pekkerné dr. Jakab Emma tudomdnyos fémunkatirs,

Dr. Vidrhegyi Gabor tudomdmyos osztilyvezetd

Napjainkban nagyon fontos a megtjulé energia — és nyersanyagforrdsok, ezen beliil a
biomassza anyagok vizsgdlata. Biomassza anyagok nagy mennyiségben keletkeznek
mez6gazdasagi és erdészeti melléktermékként, hulladékként. A jovBben valdszindleg

energetikai iiltetvényeken fognak specidlis, gyorsan nové novényeket termelni.

A biomassza anyagok kit{ing energia- és nyersanyagforrdsok. TiizelGanyagkeént valé
felhasznaldsuk elGsegiti az itveghazhatds csikkenését, mivel az égetés sordn felszabadulG
szén-dioxid mennyisége egyenlé a novény novekedéséhez — a fotoszintézishez
— szitkséges szén-dioxid mennyiségével. A biomassza anyagok alkalmazasanak tovabbi
elénye, hogy megjuld anyagok.

A ndvényi eredet(i biomassza anyagok vizsgalata és alkalmazésa nem egyszer( feladat,
mivel ezek az anyagok rendkiviil bonyolult Gsszetételliek. Vizsgalatuk igen sokféle
modszerrel lehetséges. A termikus médszerek eldnye az, hogy segitségiikkel viszonylag
rovid id6 alatt kaphatunk informéciét az anyagok OsszetételérSl és a hdébomlasi
reakcidirdl.

Munkdm sordn szdmos energetikai failtetvényrSl szdrmazé mintét vizsgéltam
termogravimetria - tomegspekirometrids modszerrel, vagyis a mintdk teljes
timegveszteségét és az ill6 termékek fejl6dését vizsgaltam a hémérséklet fiiggvényében.
A vizsgdlt mintdk fiatal (egy- illetve hédrom-, négyéves) fakbol és kinai nadbdl
szdrmaztak, amelyeknek osszetétele kiilonbozik a hagyomanyos tiizeléshez hasznalt
idGsebb fakétol. Ezért kitlon hangstilyt fekiettiink a kéreg vizsgdlatdra, amely ezekben
a fiatal fakban viszonylag nagy ardnyban van jelen. Sor keriilt a fa killonb&z0 részeinek
(belsS rész és kéreg) Osszehasonlitasara, az életkor hatdsinak vizsgalatara, valamint a
szervetlen anyagok bomlds sordn jatszott szerepének tanulmdnyozasara. A differencidl-
termogravimetrids gorbék felbontdsira az tgynevezett kozeltd kinetikai modszert
alkalmaztam.

Kornykém-02

Feliiletaktiv szennyez6 anyagok iebontasahomogen fotokatalitikus
eliarassal

Huszink Robert okl, vegyész

Veszprémi Egyetemn Abalinos és Szervetlen Kémin Tanszék

Témivezett: Dr. Horvdth Ofd egyeten tandr

A kornyezetbe kikeriils szerves szennyezk jelentSs csoportjat alkotjak a felitletaktiv

anyagok. A szennyvizekben e tenzidek olyan koncentraciot érhetnek el, amelynél

mar fokozott mériékben akadalyozzdk az tlepedést, és kiros hatdst gyakorolnak a

természetes vizek élovildgdra is. Igy mindenképp kivanatos ezeket a vegytleteket

nagy hatékonysaggal és gyorsan lebontani, lehetSleg kornyezetbardt eljards

alkalmazésaval. Ehhez kindlnak lehet&séget a homogén és heterogén rendszerekben is

alkalmazhat6 fotokémiai madszerek. Munkénk sorén olyan homogén fazist, koltség- és

kornyezetkiméld szennyviztisztitasi médszert vizsgaltunk, amely ipari méretekben is

felhaszndlhato.

Megfelels fotokatalizdtornak bizonyultak az egyszerfien é konnyen elGallithatd
hidroxo-vas(ll)vegyiiletek. A Fe** hidrolizisével képz6dd Fe(OH)™ és Fe,(OH),™
részecskék fotogerjesztése HO+ gyokok képzddését eredményezi, melyek - rendkiviili
reakcibkészségiik révén — alkalmasak a szerves szennyezédések oxidativ elbontasara.
Bér fotokémiai aktivitdsét tekintve a Fe(OH),* a hatékonyabb, a tébbmagvi komplexek
esetében a nagyobb fényelnyeld képesség kompenzélja a kisebb kvantumhasznositasi
tényezGt. A lebontdsi reakci6 szdmdra a 2-3-as pH-érték bizonyult a legkedvezdbbnek.
llyen kéritlmények kozott — a szamiftott brutté kvantumhasznositasi tényezdk alapjan
— a képz6dd hidroxilgyskek dontd hanyada a lebontandé anyagok oxidécidjaban
hasznosul. Hidrogén-peroxidot adva a rendszerhez foto-Fenton reakcid valGsithaté meg,
melyben a vizsgdlt felifletaktiv vegyiiletek teljes mértékben atalakulnak. E folyamat
hatékonységa is erdsen pH-fiiggdnek bizonyult. A kémiai oxigénigény ill. az oldott

k véaltozdsa egyértelmiien jelezte, hogy a lebomlas szerves oxo-
és peroxo-gyokok termikus reakcidi révén megy végbe. Aszén-dioxid fejlddési sebessége
és a koztitermékek mindségi dsszetétele arra utal, hogy a detergensek oxidativ lebomlasa
elsGsorban a szénhidrogén linc HO® gytk dltal inicidlt (rdvidebb szénatomszéma

egységekre torténd) szakadasa révén valésul meg.

Mivel a vizsgalt rendszerben a hidroxilgytk UV és lathat6 fény hatdsdra is keletkezik, az

eljiirds a napenergia hasznositésat is lehetGvé teszi.




Kérnykém-03

Legkdri humuszanyagok vizsgalata tropusi biomassza égetésbél

Szarmazo aeroszolban

Janitsek Szilvia V. évf vegyész

Veszprémi Egyetern Mérnoki kar Fold- és Kormyezettudomdnyi Tanszék

Témavezetd: Dr. Gelencsér Andrds tudomdryjos tandcsads, Dr. Kiss Gyula tudomdnyos fSnumkatdrs

A trépusokon minden évben kiterjedt erddégetés folyik, aminek kovetkeztében

hatalmas mennyiségben gazok és aeroszolrészecskék keriilnek a légkarbe. Az égetés

az egyenlitGi elhelyezkedésbdl ad6dé légksri dramldsi rendszerek kézremtiksdésével

azt eredményezi, hogy az ezen a teriileten képz6d6 aeroszol hatdsa kivzvetve globalis

léptékben érvényesiil. Kordbban végzett laboratériumi kisérletek bizonyitottdk, hogy

a pardzslé égésbol szdrmazé fistben 1évs vizben oldhaté szerves részecskék aktfy

felh6kondenzaciés magvak lehetnek, kovetkezésképpen fontos szerepet tolthetnek

be a felh6képzddésben és a légkori sugdrzdsatvitelben egyardnt. E tulajdonsdgok

megértéséhez a szerves részecskék kémiai dsszetételének ismeretére van szitkség,

Munkém sordn a braziliai Rondénia 4llam teriiletén gytjtott aeroszol szénvegyiileteit
vizsgaltam. Az aeroszol mintavételt egy korabbi irtasteriileten végezték a biomassza
€getés idGszakaban, illetve a nedves évszakban [1]. Az Gsszes szén (TC) mennyiségét
termikus mddszerrel, a szénvegyilletek kémiai szerkezetét szdrmazékképzéses
pirolizis-gazkromato-grafia-tdmegspekirometria  médszerével tanulményoztam,
Meghataroztam az aeroszol vizes extraktumabél izolalt vizben oldhatd humuszanyag

(HULIS) UV-VIS, fluoreszcens spektralis tulajdonsdgait, valamint megéallapitottam
annak elemi Gsszetételét.

A légkori humuszanyag vizsgdlt tulajdonsdgait illetSen igen hasonlénak bizonyult a
killonboz6 idGszakbdl szdrmazé finom és durva mérettartomanyi aeroszolrészecskék
esetében. Ezzel szemben a pirolizis médszerével a kémiai szerkezetben a kiilonbazs
mintdk esetében jelentSs eltéréseket tapasztaltam, Ez a litszélagos ellentmondas
azonban feloidhaté akkor, ha feltételezziik, hogy az aeroszolfdzisban lejétszodo
oxidécids folyamatok kitlonbéz6 forrasokbél szirmazé nagyszami egyedi vegyiietbsl
meglehetGsen egységes tulajdonsdgti anyagot hoznak létre. But a feltételozést
modellkisérletek segitségével prébaltam alitdmasztani.

(1] Mayol-Bracero et 4l (2001) Water soluble organi in bi i
c - ‘ganic compounds in biomass burning aaerosol
over Amazonia: Apportionment of the chemical composition and importance of the al;:-ic:)lyacidic

fraction. J. Geophys. Res, megjelenés alatt

Koérnykém-04

Nukiearis leveg6szennyez6dés terjedésének modellezése
Kirmun Diiniel IV. éuf, vegyész
ELTE Fizikai Kémia Tanszék
Témavezetdk: Lagzi Istodn PRI hallgatd, Tuninyi Tamds egyetemi docens
Nuklearis balesetek esetén egyetlen pontforrasbdl, korldtozott ideig nagy mennyiségi
radioaktiv anyag szabadul ki és a légkérben tévolabbi teriiletekre is eljuthat. Stlyos
balesetek esetén a kévetkezmények a lakossag kitelepitésével és megfeleld egészségligyi
intézkedésekkel csokkenthetdk, de ezek csak akkor hatékonyak, ha nagyon pontosan
elére jelezhetd a nukledris szennyezdanyagok védrhaté koncentracidja (aktivitasa) ¢s

érkezési ideje egy adott telepiilésre.

Kifejlesztettiink egy olyan szimitégépes modellt, amely pontforrasbol kiszabaduld
nukledris anyag terjedését irja le, felhaszndlva az elérejelzett, nagy térbeli felbontdsi
meteorologiai adatokat (szél irdnya és erlssége, hémérséklet, borultsag, relatfv
pératartalom). A szdmitasok sordn az egyes izotopok helyi koncentricidjat a radicaktiv
keletkezés és bomlas, az advekci6, a szdraz és nedves iilepedés valamint a vertikalis
turbulens diffzié figyelembe vételével szdmitottuk. A modellezett teriilet 15401500
km, magéban foglalja Kézép-EurGpét és kozepén Magyarorszag taldlhato. A modell
figgblegesen négy rétegben irja le a levegGszennyezés terjedését, a vizszintes rétegeket
pedig hiromszdg alapt, nem strukturdlt réccsal fedi le. A szamitds sordn a program
automatikusan, de a felhaszndld éltal ellendrizhetd és iranyfthaté mdédon finomitja
a récsfelosztast azokon a teriileteken, ahol a koncentrdcié gradiens nagy, igy a finom
felosztas folyamatosan koveti a szennyezGdést. Bz a megkézelités lehetdvé teszi, hogy a
szamitégépes erdforrasok hatékony felhaszndldsaval a kritikus tertileteken igen j6 térbeli
felbontést (6 km racspont tévolsdg) érhessiink el.

A szamitdgépes modellt egy hipotetikus 1998. augusztusi paksi reaktorbaleset adataira
teszteltiik. Felhasznaltuk ezen iddszak val6s meteorblégiai adatait és a kiszabadult
radioaktiv anyag osszetétele, mennyisége és kibocsitdsdnak fiteme megfelel egy
lehetséges siilyos paksi baleset kortilményeinek. Az adaptiv rdcs hasznélatdval mintegy
18-szor gyorsabban, de csaknem azonos megoldast kapunk a térben és idGben allandd,
6 ki felosztds rdccsal kapott eredményekhez képest. Ennek alapjdn a modelliink
kivaléan alkalmas nukledris balesetek esetén a lakossdg veszélyeztetettségének gyors
és pontos elfrejelzésére, és igy a hatékony katasztrofavédelmi intézkedések hasznos

eszkdze lehet.




Kérnykem-05

A 1égkori aeroszol tdmegkoncentracidjank Bsszehasonlitd
vizsgalata Budapesten

Machon Attila V. éuf. kémia-kirnyezettan

ELTE Kémigi Technoldgia és Kornyezeikémiai Tanszék

Témavezet(: Dr. Salma Imre tudomdryos fimunkatdrs

A budapesti légszennyezettséget mér6 automata halézat mostanra mar elavult, ezért
lényeges atalakuldson megy keresztill az Eurdpai Uni6 irdnyelveinek megfelelGen.
A sz4all6 por esetében példaul fokozatosan térnek Af az Osszes részecske (TS, total
suspended particulates) monitorozdsa helyett a PMI0 frakcié mérésére. Nyugat-
Furépai tapasztalatok -és az US EPA alkalmazott koncepcidja szerint azonban az
emberi egészségre potencidlisan nagyobb veszélyt jelentS, PM2.5 frakcidt is célszert
tanulményozni. Ennek érdekében egy nemzetkdzi kutatasi projekt részeként intenziv,
terepi mérési és mintavételi kampényt tartottunk Budapest ket helyén 2002. aprilis 22-t6l
majus 5-ig.

Személyes feladatom volt a soros sziirSegységgel (SFU, stacked filter unit) nuclepore
membré-, teflonszalas és kvarcszalas sztr6k alkalmazdsaval gytjtott aeroszol légkori
tomegkoncentriciéjdnak a meghatdrozdsa, Gsszehasonlitd vizsgalata, valamint az
eredmények és a kozt gépjdrmiiforgalom kapcsolatanak a tanulmanyozdsa. Az
dltalunk végzett mérések el6szér szolgdltatnak adatokat Budapesten e méretfrakcibra

vonatkozodan.

Eddigi eredményeink alapjdn megéllapithatjuk, hogy PM2.5 frakcié mapi 4tlagos
koncentrécidja 1649 pg/m?, mig a finom frakciGji korom (BC) Lkoncentrécidja
1.7-75ug/m? tartoményban véltozott. A nuclepore sziirgvel torténd mintavételi eljirds
megismételhetGsége kb. 5%. A teflon szirGvel mért adatok 4tlagban mintegy 13%-kal
kisebbek a nuclepore sziirdvel mért koncentriciékndl, mig a kvarc sz{ir$ adatai 56%-
kal nagyobb értékeket eredményeznek a gazok adszorbciGja, illetve a szemi-illékony
vegyiiletek és az atszivott levegd kolesdnhatdsa miatt. A meteorolégial paraméterek
természetesen jelentds mértékben befolydsoljak az aeroszol tomegkoncentraci6jat.
Emellett szignifikdns Ssszefiiggést figyeltink mega PM2.5 és akdzati gépjarmfiforgalom
kéizott is a napi lefutdsok esetén az emisszi6 és a utcai/felitleti por reszuszpenziGja
kovetkeztében, A BC véltozékonységa viszont lényegesen meghaladta a gépjarmivek
szamdnak ingadozasit, amely az egyes motortipusok kiilonbozd mérték{i korom-

emisszi6javal hozhaté kapcsolatba.
g

Kérnykém-06
A humusz hatasa Uledékek nehézfem adszorpcidjara

Mirton Agnes V. éuf. vegyészs

DE Kolloid- és Kornyezetkémiai Tanszék

Témavezet(: Dr. Antal Kdroly egyetemi adjunktus

A Tiszat 2000-ben t6bb nehézfém szennyezSdés érte, mely végigvonult a folyén és tobb
helyen lerakédott. A nehézfémek az {iledékekben a kérilményektél fiiggden kilonbdzs

modon kitddhetnek meg.

Tanulményoztam a humusz (Na-humat; M=500000) hatisat a nehézfémek
megkotddésére; banyaszott Ca-bentonit tiledékmodellen és tiszai itledéken.

A fémek adszorpcigjat 0,1-10 ppm fémion koncentracié tartomanyban vizsgdltam.
Megallapitottam, hogy a Ca-bentonit er6sen adszorbedlja a fémeket és azon a humusz

adszorpcidjat Pb < Zn < Cu irdnyban novelik.

A modellezés utdn a tiszai iszapot vizsgéltam. A humusz koncentrdcié tartomanya
0,0033-1,32 gi* volt. Kimutattam, hogy = 0,1 gI” humusztartalom folétt a fémionok mar
oldat fazisban talilhaték. Bz az iszap mennyiségére vonatkoztatva kozelitbleg 0,0066
ariny.

Az adszorpcids viszonyokat mind a fémek, mind a humusz esetében Freundlich-tipusi
irotermékkal tudtam lefrni. Humusznal az izoterma an. visszahajlo tipust volt. Ennek
oka, hogy kis koncentriciénél az egyedi molekuldk kétddnek meg, mig a humusz CMC
értéke felett a micelldk adszorpcidja torténik. Ez kisebb fajlagos adszorbeélt mennyiséget
eredményez. Ekkor a micellaképz&déssel jrd deszorpciés folyamatok keriilnek elGtérbe.
Az illedékhez kotott nehézfémek a deszorbedlédott micelldkban kerillnek &t a Auid
fazisba.

A fenti eredmények alapjén arra lehet kovetkeztetni, hogy akar kis mennyiségf{i szerves
anyag képes mobilizdlni az iledékekben megkotott nehézfémeket.




Kornykém-07

Speciacios rendszer fejlesztése arzén méddsulatok
meghatarozasara talajban

Neémeth Lajos V. éof. élelmiszermérnok

Schiiffer Richdrd V. éof élelmiszermérnik

SZIE Helmiszertudomdnyi Kar Alkalmazott Kémia Tanszék

Témavezetd: Dr. Fodor Péter egyetemi tand, Sords Csilla PhD hallgatd

Sokdig a teljes elemkoncentrdcié meghatérozdsaval jellemezték a fémek és félfémek

kérnyezetre és az emberi szervezetre gyakorolt hatdsit. Ezzel egyidejiileg figyelmen

kiviil hagytdk, hogy az elemek a kérnyezetben killénboz6 vegyiiletek forméjaban

vannak jelen, melyek eltérG toxicitdstiak. A specidciés analitika ezeknek az elemeknek az,

elvdlasztasdhoz, azonositdsahoz és mennyiségi meghatérozdsdhoz szitkséges analitikai

modszereket foglalja magdba.

Az arzén kétféle médon keriithet a talajba, vagy antropogén, vagy geol6giai tton,
Irodalmi adatok alapjin a talajban kizr6lag szervetlen arzénmédosulatok fordulnak
el6, melyek toxicitdsa nagysigrendekkel meghaladja a szerves médosulatokét. Ezért

valik kitléngsen fontossd a talajban, mint a bioszféra alkot6jaban, az arzénmédosulatok « -

szelektiv mérése,

A specidcids analizis egyik legjelentdsebb problémaja a mintaelékészités. A killonbozé
moédosulatokat eredeti kémiai formé4jukban kell megdrizni. A mintaelskészités sorén a
mikrohullam foszforsavas extrakeidt optiméltuk az aldbbiak fuggvényében;

s Exrtakei6 ideje

*Mikrohulldm teljesitménye

s Extrahdld sav koncentrécidja

Az analitikai rendszer hdrom részbdl 4ll:
«HPLC

¢ Hidridgenerator

» AFS detektor

lonparképzé kromatografids rendszert dolgoztunk ki az arzenit(AslIII), arzendt(AsVY),
dimetil-arzénessav{DMAs) és monometit-arzénessav(MMAS) szelektiv elvalasztisara. A
médszerfeflesztés sordn az aldbbi paramétereket optimaltuk:

*Mozgé fazis (ionparképzd reagens koncentracija, ionerésség, pH)

*Aramlasi sebesség

Az dltalunk kidolgozott mintael6készités és analitikai médszer alkalmas a talajban
talalhaté arzénmaédosulatok szelektiv, kvantitativ rutinszerii meghatdrozdsara.

A varosi széntartalmy aeroszol méreteloszlasanak meghatarozasa

Ocskay Rita V. évf. vegyész

ELTE Kémin Technoldgiai és Kornyezetkémini Tanszék

Térmavezeld: Dr. Salma Imre tudomiriyos frmunkatdrs

A széntartalmi aeroszol a finom méretii légkori aeroszol tomegének 54-61 %-at
alkotja Budapest belvarosdban. Ennek koszonhetSen nagyon fontos szerepet jatszik az
aeroszolok kérnyezetre (pl. az emberi egészségre) gyakorolt hatdsaiban és levegSkémiai
folyamataiban egyarant. A széntartalmi aeroszol elemi szénb0l (EC) és tobb széz szerves
vegyliletbSl 4ll, mely utdbbiakat szerves szénnel (OC) jellemezhetjiink dsszefoglaléan. A
szerves aetoszol képzGdési mechanizmusara, ezéltal a részecskék kémiai Ssszetételére és
tulajdonsagaira vonatkozd eddigi ismereteink nagyon hidnyosak a széntartaloi aeroszol
ponyolult kémiai Gsszetétele és szerkezete, valamint a mintavétel sajétos problémdi
miatt, A budapesti, széntartalm@ aeroszol és hatdsainak jobb megismerése érdekében
egy dtfogd nemzetkozi kutatdsi projekt indult a 2002, évben. Didkkéri munkammal e

kutatdsba kapcsolodtam be.

Személyes feladatomként fogalmaztuk meg a Rakoczi titon 2002. dprilis 22-t61 méjus
5-ig tartott intenziv, terepi mérési kampdny segitését, elsGsorban az egyik mintavevd: a
MOUDIimpaktor mintdinak és adatainak a feldolgozését, kiilénds tekintettel az aeroszol,
az QC és EC részletes méreteloszldsainak meghatérozasdra, valamint a méreteloszlasok
és meteoroldgiai paraméterek kozotti kapesolatrendszer felderitésére.

Az aeroszol tomegét gravimeltrids modszerrel hatiroztam meg, az EC és OC mérése
termo-optikai transzmisszids modszerreljelenleg is folyamatban van. Azanalitikai adatok
alapjan elkészitettem 11 nappalt és 12 éjszaldt reprezentdl egyedi méreteloszlast. Ezek
alapjdn megéllapitottam, hogy az aeroszol tdmeg méreteloszlisa kétmédusty, amelyben
leggyakrabban a durva médus domindl. A durva méretdi részecskék legnagyobb része
reszuszpendalt felszini port. Néhdny esetben viszont — a kordbbi mérésektd] eltérben
- a finom médus tomege jelentdsebb volt a durva modus tomegénél. Fejlett gazdasagn
orszdgokban madr jéval kordbban megfigyethetd volt ez a tendencia. A finom méretl
részecskék relativ hozzdjdruldsinak novekedése az Ossztdmeghez az intenzivebb
gépjarmiiforgalommal, illetve a korszer(ibb f(itési, égetd és portalanité technolégidk
és méreteloszldsanak alakuldsa a forrds intenzitisin és a diszperzié hatékonysdgan
tilmendéen meghatdrozd médon fiigg a meteorologiai tényeziktdl (pl. csapadékelemek,
szélsebesség).

Kornykém-08
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Kérnykém-09

Peszticidek fényérzékenységének és fotolitikus degradaciojanak
vizsgdlata, valamint bioldgiai hatasanak modellezése

Rapi Sindor okl. bioldgia—kirnyezetvédelem-tandr

Eszterhuizy Kiroly Féiskola Kérnyezettudomdnyi Tanszék

Témavezeld: Dr. Kiss Attila ffiskolai docens, Dr. Rdcz Ldszld féiskolai tandy

Kutatasunk célkitGizése az s-triazin és tiolkarbamat tipust, a gyakorlatban széleskdrfien

alkalmazott ndvényvéddszerek fotokatalizdlt degradacidjdnak vizsgdlata.

Kilonds jelentGséggel bir napjainkban a nagy mennyiségben alkalmazott, kiros
mellékhatasokkal birs, minden bizonnyal toxikus termékekre bomlé, ezdltal kiros
hatdsuk bizonyitott ugyan, de a reakciémechanizmusok feltardsa siirgetd, lényegi
probléma. Mind a hazai, mind a nemzetkézi szakirodalomban igen nagy hidnyok
mutatkoznak ezen a teriileten.

A vizsgalatokhoz célzottan az s-friszinok korébél valasztottunk kiilonbozd anyagokat.
Ezen anyagokkal végzett elStanulmanyok (atrazin, izofluometuron, metribuzin, EPTC,
terbutrin, prometrin) olyan informdciéval szolgiltak, melyek a széleskorti gyakorlati
alkalmazas, illetve a szerkezeti sajitsdgok okdn indokoltta teszik fotodegradacids
vizsgélatukat.

ElsG lépésben egy tjszerfi, specidlis (oldatba meriil) UV-forrdssal elldtott berendezés

kialakitdsét valOsitottuk meg, majd az anyag besugdrzdsit koveien a kapott
bomlastermékek elvilasztisa és izoldlisa utdin GC-MS késziilékkel tortént azok

beazonositasa.

A kutatds masodik szakaszaban a kapott degradécids termékeket az élettani hatds
modellezése céljdbdl tovébbi vizsgilatoknak vetettik ald, amely a kilonbézs
talajmikrobdkra gyakorolt hatdsuk tanulményozasét jelentette. A Gram-pozitiv-, ésa Gram-
negativ baktériumok névekedési intenzitdsét és néhdny gombafaj nivekedését vizsgljuk
ktilénbozs anyagkoncentrdcidk mellett a tiszta hatéanyagoknal és a bomlastermékeknél

Ezek alapjan mind kémyezet, mind biokémiai és egészségvédelmi szempontbdl igen
fontosnak tartjuk, hogy vizsgalatainkkal hozzajaruljunk a novényvédészerek degradéciGs
viszonyainak feltdrdsihoz, s a szerves analitikai kémiai ismeretek néhdny specifikus
vizsgdlattal torténd kiegészitéséhez. Emellett a kutatas jelentGségét emeli az a tény is,
hogy Hazanknak az EU- csatlakozés kiiszobén jelents lemaradést kell bepétolnia a
kornyezetvédelem terén, melyhez a kutatas —ha csekély mértékben is — hozzgjarulhat.

Kornykém-10

Valdban romiik-e a Palatinus t6 minésége a masodik évezred
kiiszObén? (Vizsgalatok a tonal)

Rupert Anikd V. évf. kémia — kirnyezettan tandr
Edtods Lordnd Tudomdnyegyetern Kémiai Technoldgiai és Kormyezetkémiai Tamszék
Témavezet6k: Dr.Barkics Katalin adjunktus, Dr. Bencze Liszld docens
A Palatinus-t6 Dorog egyik ékessége. A Benedek Endre Barlangdsz és Természetvéds
egyesiilet tagjal a kilencvenes évek eleje dta figyelik a vizminGség valtozasat.
Munkajukhoz 2000 nyardn csatlakoztam. Célom volt, hogy rendszeressé tegyem
a vizminta vételt, és vizsgiljam, hogy a t6ba vezet§ disztavakbdl, vagy a koézeli
hulladékleraks teritletérdl oldédhat-e ki a vizminGséget befolyasolé komponens. A t6bol
hérom , a két kisebb diszt6bdl egy-egy helyen rendszeresen vettem mintét. Ezenkiviila
partrdl és a tofenékrol szarmaz iszap-, €s hulladéklerakéi pernye mintakat szallitottam
a laboratériumba. A vizminGségi paramétereket, és a szilard iszap és hulladéklerakdi
mintik desztilldlt vizes kiolddsa utén visszamaradt oldatokat klasszikus analitikai
modszerekkel elemeztem. A szervetlen mikroszennyezék mennyiségét ICP-MS
(Induktiv csatolds plazma témeg spektrometria) technikdval mértern.

A vizsgdlatok soran mind a téban, mind a disztavakban ligosodést tapasztaltam.

Az m-lagosség értéke is né, ami ezen pH viszonyok melleta hidrogén-karbont tartalom,

egyben puffer kapacitds névekedést jelent.

A disztavak 100% feletti oldott oxigén tartalma is jelzi, hogy ott szerves anyag
felhalmozddds van. A nitrat-ion tartalom is magas. A disztavak mindsége tehat nem
megfeleld, ezeknek a vizét helytelen a téba engedni. A tobbi paraméter alapjan riem
beszélhetiink a t6 vizmindségének szamottevs romlasarél. Az ICP-MS-sel mért adatok is
aldtimasztjak ezt, Ugy tinik, hogy a hulladéklerakérdl jelentSs mennyiségii szennyezd
anyag nem oldédik ki, de a jelenlegi mérések még nem szolgiltatnak elegendd
informaci6t ennek megallapitésara. Eppen ezért célom a jovében a hulladék lerakérdl

szdrmazd mintdk tovabbi feldolgozésa.

Kutatssaim vizsgalati mddszereit olyan szempontbdl is elemzem, hogy a kozépiskolas
oktatisban mennyire haszndlhatok, és mennyire illeszkednek a nemzetkdzi oktatasi

elvarasokhoz.

Kiemelkedd természeti értékr6l van sz, amelynek a mindsége még nem romlott el. A mi
feladatunk, hogy megvédjitk, meg6rizziik ebben az dllapotban.




Koérnykém-11

Az als6 méréshatar kiterjesztése kérnyezeti mintak uranil ion
tartalmanak elemzésére

Szili Monika IV. évf. bioldgin-kémia
Pécst Tudomdnyegyetem Altalinos és Fizikai Kémia Tanszék
Teémavezetd: Dr. Kovdcs Barna egyeterni docens
Kornyezetvédelmi szempontbdl fontos feladat a természetes és ipari vizek, talajok SZGFVGS kémi a I.
nehézfém-ion tartalmdnak mérése. Pécsett és komyékén — a kézelmdltban bezart
urdnbdnya kozelsége miatt — kiilonésen fontos a talajviz uranildon tartalménak
folyamatos ellendrzése. A kozelmaltban meginditott rekultivicié részeként a volt
urdnbénya, a dasité valamint a meddShdny6 kérnyékén tébb mintavételezd kutat

mérik. A mintdk uranil koncentricitja felszini vizekben 102-510% mol/dm?® (0,3-15
ppb), kutakban pedig 10-3107 mol/dm? (3-90 ppb) tartomanyba esik. Az uranil-ionok
meghatdrozdsit a mintdban jelenlév - az uranilénal t6bb nagysigrenddel nagyobb
koncentraciéjii - ionok (pl. Fe??*, CL, HCQ,, stb)) valamint szerves dsszetevik (pl.
huminsav szdrmazékok) zavarhatjak. A jelenleg alkalmazott lumineszcencias uranil-ion

meghatdrozési modszer alsé méréshatdra 12-15 ppb.

Feladatunk olyan lumineszcencids mddszer keresése volt, mellyel az alsé mérési hatir
legaldbb egy nagysagrenddel csokkenthets. Az uranil-ionok szelektiv extrakciGjara
alkalmazott médszerek attekintése utdn munkdnk elss részében - a rendelkezésre 4116
szakirodalom alapjan - molekulaszitit készitettiink és megvizsgaltuk alkalmassdgét
az uranilionok analizis el6tti dasitdsdra. Meghatdroztuk az extrakcid optimalis
idétartamdt, az optimdlis pH-t, a molekulaszita kapacitdsat. Megvizsgaltuk a
molekulaszita alkalmazhatésdgat néhdny komplexképzé jelenlétében. Kisérletet tettimk
a molekulaszitin megkotddstt uranil-ionok direkt lumineszcencids meghatdrozasara,
mely nem jart eredménnyel. Na-pirofoszfat oldattal azonban sikeriilt az uranil-ionckat
a molekulaszitérdl leoldani. Vizsgdltuk a leoldds kériilményeit: meghatiroztuk a
homeérséklet, a pirofoszfition koncentrdcié és az oldat pH-janak hatsat. Mivel a
visszaoldashoz az eredeti mintatérfogatnal kisebb térfogatot alkalmaztunk, az uranil-

ionok el6zetes disitisa Iehetévé valt.

Pirofoszfat jelenlétében az uranil intenziven lumineszkdl. Steady-state és idSbontott
lumineszcencids mérésekkel megéllapitottuk az uranil meghatirozds optimalis
kértilményeit. Pirofoszfat tartalmi oldatban az alsé méréshatdrra 310% mol/dm? (I ppb),
a kimutatési hatdrra 10 mol/dm? (0,3 ppb) adddott,




Szerves-i-01

IsmétlGd6 MUCA epitdpszekvenciat tartaimazo peptidek szintézise
Bindczi Zoltdn V. évf. vegyész

ELTE Szerves Kémini Tanszék

Témavezeld:Dr. Mezf Gabor tudomdnyos tandcsadd

A mucin fehérjék az epithel sejtek felszinét borité nyédlka legjelentdsebb alkotéi. A
szervezeltben nedvesits és a kitlonbdzé behatdsokkal szemben véds funkci6t latnak el
Frdekes és egyben legfontosabb tulajdonsdguk, hogy a szovet rakos elviltozdsa esetén
megvéltozik a szerkezetitk (glikozildltsiguk csdkken) és termelfdS mennyiségiik
(nagyobb mennyiségben termelédnek). Ez a véltozds azt eredményezi, hogy a
szervezet antitesteket termel elleniik. Ezt az immunvélaszt lehet kihaszndlni mind
a diagnosztikiban, mind terdpidban. Terdpids szempontbél szintetikus vakcindk
kifejlesztésén dolgoznak, melyek aktfv immunizélisra képesek,. Diagnosztika terén
pedig mind hatékonyabb kimutatasi médszereket szeretnének kifejleszteni, a rak korai
felismerésére. '

Munkém sordn a MUCL fehérje killonbézs szdmi epitdp régidjat tartalmazs
oligopeptideket kivantam eldallitani, és vizsgalni akartam az ellenanyag kotddését
ezekhez az oligopeptidekhez. A nagy tagszdmii peptideket oldat fazist konjugaléssal,
illetve kémiai ligdciés modszerrel éllitottam el6. Szintén elkészitettem a MUCI fehérje
epitdp szakaszat tartalmazo ciklopeptid valtozatat is, abban a reményben, hogy a merev
szerkezetben rogzitett epitép antigén felismerése nagyobb lesz, mint a megfeleld linearis
szerkezeté..

Mindezek megvaldsitdséhoz a MUCI fehérje ismétléds szekvenciajabdl indultam ki.
Ez egy 20 aminosavbol 4ll6 peptid. A konjugélésokhozhoz 3 fragmenst allftottam el5,
melyek:

1. HVTSAPD(OcHex)TRPAPGSTAPPAHG-NH,

2. Fmoc-VTSAPD(OcHex)TRPAPGSTAPPAHG-OH

3. Choc-VTSAPD{OcHex) TRPAPGSTAPPAHG-OH

Konjugéléssal az alabbi peptideket épitettem fel H-(VISAPDTRPAPGSTAPPAHG),-NH,
és a H-(VTSAPDTRPAPGSTAPPAHG).-NH,.

H-VTSAPDTRPAPGSTAPPAHC-NH, és a CI-CH,-CO-VTSAPDTRPAPGSTAPPAHG-NH,,
melyekbsl a HVTSAPDTRPAPGSTAPPAHC(-CH,-CO-VTSAPDTRPAPGSTAPPAHG)-
N, épitettem fel.

Elgallitottam, még a c(CI,-CO-APDTRPC)PG-NH, ciklopeptidet is.

Az el6allitott peptideket HPLC-vel tisztitottam, analittkai HPLC-vel, aminosav
analizissel és tomegspektrometridval jellemeztem.

Szerves-i-02

B-Laktamszarmazékok reduktiv dehalogénezese
Boros Eva V. éf. vegyészmérnik
BMGE Vegyészmérnoki Kar Szerves Kémia Tanszék
Témavezet: Dr, Fetter Jozsef egyetemi docens
Az 1 tipusit cianometil-szirmazékok szémos izolalt heterociklust tartalmazé
B-laktdmszarmazék kulesintermedierjel, melyek 4 kondenzalt benzodiazepinek
alapanyagai. Ezek elddllitdsit a cikloaddiciéval j6l hozzdférheté 2 karbaldehidbdl 3
lipust halogénmetil szdrmazékokon keresztill reduktiv dehalogénezéssel kivantuk

megvalQsitani.

A
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Meglepetésiinkre 3 tipusti vegyilelek redukcifja sordn a redukcié maodjatol (H,,
Pd/C , Bu,SnH vagy Zn/AcOH) fiiggden 1 mellett kilonb6z6 ardnyban 4, ill. 5és 6 is

keletkezett.

Kulatdsaink sordn vizsgaltuk, az altalunk szintetizalt halogenid szirmazékolkal
(3, X=Cl, Br, I) a redukciés reakcidk mechanizmusit és annak hatdsit a

termékosszetételre.

Megéllapitottuk, hogy katalitikus redukciéval a 3 tipust bromidokbél, Zn/AcOH-
as redukciéval pedig a 3 tipusi bromidokbél és Kloridokbdl célszerd az 1 Hpusil
vegyiileteket elGdllitani, mig a Bu,SnH-es redukcié mindhdrom halogénszdrmazék

esetén jo termeléssel adja a kivéant gyfir(is terméket.




Szerves-1-03

Mechanokémiai szintézissel készilt dodekafoszforvolframsav/Sio,
jellemzése és alkalmazasa

Csongridi Anikd, IV. évf. vegyész
SZTE Szerves Kémiai Tunszék
Témaveretd: Dr. Molndr Arpdd, egyetemi tandr
A heterogén katalizatorok elSéllitdsa mechanokémiai médszerekkel kevésbé ismert
eljards. A szintézis sordn a hordozét és akatalitikusan aktfv komponenst golydsmalomban
orlik addig, amig a megfelel6 mindségit katalizitort nem sikertil el6allitani. A hordozé
nagy jelentdségdi, hiszen biztositja a katalitikusan ‘aktiv centrumok megfelels

diszperzitdsat, valamint a nagy fajlagos feliletet.

Munkénk sordn két, mechanokémiai &rléssel elfallitott katalizatort vizsgiltunk, ahol
a hordozé szerepét szilicium-dioxid tiltGtte be, a katalitikusan aktiv komponens pedig
" a dodekafoszforvolfrimsav (HPW) volt. Az &rlést savallé acél malomban (SiO,-HPW-
A minta), illetve polisztirol malomban (SiO,-HHPW-B) végezték. Igy lehetGségiink
nyilt, hogy vizsgdljuk az Orlés korillményeinek hatdsdt a katalizdtor szintézisére,
vagyis az 6rlési korilmények optimalizalsat tanulményozhattuk. Osszehasonlitss
céljabél szintetizaltunk olyan katalizétort is, mely a szilicium-dioxid HPW-sal t6rténé
impregnaldsaval késziilt (S5i0,-HPW-C). A mintdk HWP tartalma 10 m% volt.
Kisérleteinket elvégeztiik tiszta HPW-sal is, hogy nyomon tudjuk kévetni a hordozé és
az Grlés hatdsdra bekovetkezd valtozasokat.

A katalizdtorok fizikai tulajdonsdgainak vizsgdlata sordn difftz reflexiés IR
valamintrontgenspektroszképids méréseket végeztimk annak érdekében, hogy a
katalizatorok szerkezetét igazoljuk.

A katalitikus aktivitds vizsgdlatok sordn a mintdkat Friedel?Crafts-alkilezési és
Friedel-Crafts-acilezési reakcidkban tanulmanyoztuk. Megdllapitottuk, hogy a tiszta
HPW-hoz képest a hordozéra felvitt HPW jelentSsen aktivabb kataliztor. Ugyanakkor
az dltalunk szintetizalt 5i0,-HPW-C katalizitor aktivitisa elmarad a SiO,-HPW-B
mintdtél, de sokkal jobb a SiO,-HPW-A mintién4l. Fentiek alapjan elmondhatjuk hogy a
polisztirol malomban polisztirol goly6kkal végzett 6rlés argon atmoszférdban bizonyult
a leghatdsosabb katalizdtorkészitési médszernek.

Szerves-1-04

Ferrocén szubsztitualt heterocikiusok szintézise,

szerkezetmeghatarozasa és nagymlszeres analizise
Fibiiin Baldzs V./Lévf. kémia/fizika
ELTE Altalitnos és Szervetlen Kémiai Tanszék
Témavezel6: Dr. Sohdr Pil eqyeternd tandr, Dr. Csdmpai Antal egyeterni docens
Munkdm magdban foglalja az 1,1-diformil-ferrocén és 1,1-diacetil-ferrocén mindkét
ciklopentadienat gyfirin hidrazonrészleteket tartalmazé G vegyilletek szintézisét
és komplex szerkezetmeghatdrozasat IR, 'H-, "C-NMR spektroszképiai valamint
tomegspektrometrids modszerekkel. A fentemlitett vegylleteket hidrazinnal és
alkalmas hidrazinszérmazékokkal (szemikarbazid, tioszemikarbazid, karbodihidrazid,
tickarbodihidrazid, 1,3-diaminoguanidin) vittem kondenzdcids reakcitkba. Az
eloéllitani tervezett molekuldk biszhidrazonok és/vagy az 1 és 1” helyzet kozott 4-, 6-,
illetve 7 atomos ldnccal athidalt szarmazékok. A kisérleti eredmények alapjan behatéan
tanulményoztam az Gij vegyiiletek molekuladinamikai, elektronszerkezeti és konjugécios
viszonyait €s a reakcick térvényszertiségeit, valamint kiterjesztési lehetdségiiket egyéb
ferrocenil szubsztitudlt szédrmazélkok eldallitasdra.




Szerves-1-056

2-Fenil-(4"-helyettesitett)-3-hidroxi-4(1H)-kinolinon vegyliletek
atrendezGdési reakcidinak vizsgalata

Ganszky Hdikd okl.. kém.tan.

Veszprémi Egyetern Mérndki Kar Szerves Kémig tanszék

Témavezetdk: Czaun Miklds tudomidnjos segédmunkatirs, Dr Speier Gibor egyetemd tandr

Ismert szerves kémiai reakci6 a fenolok gyok intermedieren keresztitli dimerizaloddsa,

amelyben a szabad fenoxil gyok kitlénb6z6 dtmenetifém vegyiletekkel (CuSO,, FeCL,

K,;[Fe(CN),], MnO,) oxidilva llitottdk els. A 3-hidroxi-flavon, mint fenolszdrmazék

dimerjét sikeresen el6allitottdk MnO, segitségével inert atmoszféraban. A 2-fenil-3-

hidroxi-4{1H)-kinolinon (1) csak egy, a gy(Griben 1év6 heteroatomban kiilonbézik a

3-hidroxi-flavontdl, éppen ezért tartottuk fontosnak ezen vegyiiletcsaldd esetében is a

dimerek elgallitdsét. Meglepidve tapasztaltuk azonban, hogy a dimer vegyiilet helyett

epoxid intermedier is (2) keletkezett. :

R
g
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Ezt az intermediert dsvanyi savval kezelve egy fenilcsoport vdndorlassal dtrendez8dott
terméket (3) azonositottunk egykristily rontgen-diffrakcié segitségével (1). A
késtbbiekben ESR spekroszkopia segitségével is aldtdmasztottuk, hogy MnO, hatésdra
nem képzddnek szabad gyckok.

Tobb, 4-helyzetben helyettesitett 2-fenil-3-hidroxi-4(1H)-kinolinon szarmazékndl is
eldallitottuk a megfelels epoxidokat, amelyeket spektroszképiai médszerekkel (IR,
UV-Vis, NMR, MS} azonositottunk. M4s médszerrel - 2,2-dimetil-dioxirdnnal, mint jél
ismert epoxidalészerrel- is elGallitotiuk a 2-fenil-3-hidroxi-4(1H)-kinolinon epoxidjat,
annak tovdbbi bizonyitékaként, hogy MnO,-dal is valéban epoxidszirmazékok
keletkeztek. Megallapitottuk tovabba azt is, hogy az epoxidok Mn?*-ionok jelenlétében is
képesek dtrendez6dni, ami dsszhangban van Ranu és munkatdrsai 4ltal vizsgalt In(I1T)-

oo

komplexeken keresztiil torténd dtrendezédési reakciokkal.

Szerves-1-06

Kénnyen deprotonélhato, piridon egységet tartalmazo
koronaéterek szintézise komplexalas és transzportfolyamatok
tanulmanyozasa céljabdl
Kertész Jitlia IV, éuf vegyészmérnok
BMGE Szerves Kéia Tanszék
TémavezetS: Dr. Huszthy Péter egyetemi magdntandr

Ot 1 piridono-18-korona-6- és két 1 benziloxi-szubsztitudlt piridino-18-korona-6-

vegyﬁletet allitottunk elé.

e Brz (CH,CL)

N H2 PAIC 1!| — |

HNQ, (Aczo)

; Y = Brvagy N
R = H vagy hexil gy NO,

A makrogyiiriiben szubsztituenst nem tartalmazé benziloxi-piridino-18-korona-6
étert tetraetilénglikol-ditozilat és 4-benziloxipiridin—dimetanol, a négy hexlesoportot
tartalmazé  analogont pedig 4-benziloxipiridin-dimetanol-ditozilat és a négy
hexilcsoportot hordozé tetraetilénglikol reakcidjaval dllitottuk elS tetrahidrofuranban

NaH bazis alkalmazésaval,

A benziloxi-szubsztituilt makrociklusok O-benzilcsoportjdnak eltévolitiséval kaptuk a
piridono-18-korona-6 étereket. Az ut6bbiak brémozaséval a dibrém-, nitralisaval pedig

a dinitropiridono-makrociklusokat nyertiik.

Az igy kapott deprotondlhaté koronaéterek pK, értékei joval kisebbek, mint a
piridongyfirtiben szubsztituenseket nem tartalmazé makrociklusoké, igy elbbiek
az utébbiaknal jéval kisebb pH-jtt ad6fazis esetén is alkalmazhatSk az energetikailag
kedvezd és igen szelekty, tin. anion nélkiili fémion-komplexképzésre ¢s -transzportra.




Szerves-1-07

Aceton enantioszelektiv aldol addicidja alifas aldehidekre
London Gibor 11 évf vegyész
SZTE Szerves Kémiai Tanszék
TémavezetG: Dr. Bartdk Miludly egyetemi tandy, Dr. Szolldsi Gydrgy tud. mibdrs
" A gyOgyszerek, névényvédS szerek, illatanyagok eldallitisdhoz szitkséges optikailag
tiszta kirdlis anyagok irdnti igény napjainkban fokozatosan nivekszik. A legeldnydsebb
médszer optikailag tiszta anyagok el6allitisdra ezek aszimmetrikus szintézise. Igen
jelentBsek az tij C-C kotés kialakuldséval jéré reakeiok, mint példéul az enantioszelektiv
“ alkilezések, Michael-addiciék, Mannich-reakcidk, aldol addicick. Jelent6s eredményeket
értek el az enantioszelektiv aldol addicidk terén; szdmos katalitikus eljardst dolgoztak
ki, amelyekben az aldol donor el6aktivdlisa sziikségeltetett enol-éterré vagy enol-
szililéterré valé alakitdssal. Ugyancsak magas enantioszelektivitdst lehet elérni
enzimek és antitestek katalizatorként val6 alkalmazéséval. A kozelmiltban fedezték
fel, hogy egyszerii aminosavak kis mennyisége elegend6 ketonok aldehidekre térténé
aldol addicijanak katalizildsira anélkiil, hogy az aldol donor el6zetes aktivédlisa
szitkségelletne. A természetes aminosavak kdziil az L-prolin a leghatésosabb katalizétor
e ¢élra, azonban a vizsgilatok féleg aromds aldehidekre terjedtek ki.

Célul tiiztitk ki, hogy vizsgaljuk aceton enantioszelektiv addiciGjat alifas aldehidekre,
‘valamint, hogy megprébéljuk a reakci6t sokkal gazdaségosabb és kémyezetkimélébb
heterogén katalitikus kortilmények kozott megvalésitani. Vizsgaltuk alifds aldehidek
esetében a szénlanc méretének fiiggvényében a reakci6sebességet, a hozamot és az
enantioszelektivitast, Vizsgdlataink igazoltdk, hogy, a reakcid j6 hozammal és magas
enantioszelektivitdssal végrehajthaté ezen aldehidek esetén is. Megmutattuk, hogy a
reakcielegybél kihagyhaték az eddigiekben hasznélt, nehezen elvalaszthaté olddszerek,
adimetil-szulfoxid és a dimetil-formamid; a reakci6 hasonlé eredményt adottakkoris, ha
csak a reaktdnsként is alkalmazott acetonban végeztitk el. A reakcié végbemenetelének
feltételeként kozolték, hogy a katalizator szabad karboxil-csoportot kell tartalmazzon,
ennek ellenére, a szabad karboxil-csoportot nem tartalmazé dipeptid (L-Pro-L-Try-
CH,OH) felhaszndlasaval szintén j6 hozamokat és magas enantioszelektivitdst értiink el.
Lépéseket tettink a reakci6 heterogén katalitikus kériillmények kozti megvalGsitaséra,
A homogén rendszerben mar eredményesen alkalmazott L-prolint Merrifield-
gyantdra kétottitk. Ennek a heterogén katalizatornak az alkalmazisa lehetové tette a
reakcitermék egyszertibb elvalasztasat a katalizétortl, valamint ez utdbbi tébbszori
eredményes felhasznalasat,

Szerves-1-08

Uj P-heterociklusok szintézise 1,2-dihidrofoszfinin-oxidok
maodositasaval

Sipos Melinda V. éof. vegyészmérndk
BMGE Szerves Kémiai Technoldgia Tanszék
Témavezetd: Dr. Keglevich Gyorgy egyetemi tandy, Dr. Szieberth Dénes egyelermi adjunktus

Feladatomat néhdny a foszforatomon killonbdzd helyettesitt tartalmazé
dihidrofoszfinin-oxidok el6allitisa és azok telitettségi- és helyettesitési fokdnak
médositasaval G szirmazékok szintézise képezte. Vizsgdlni kivintam a molekulak
redukci6jit és exociklusos foszforfunkeié bevezetését Michael-addiciéban.

A trialkilfenil-dihidrofoszfinin-oxidok katalitikus hidrogénezéssel hexahidrofoszfinin-
oxidokk4 alakultak, de triizopropilfenil helyettesitd esetén a 8 irany - gytirfisztikilés
eredményeként - dimetilfoszfolan-oxidok képzdédése volt.

A triizopropilfenil-dihidrofoszfinin-oxidok elektronban elszegényitett kettGskotését
szelektiven redukaltuk boran-dimetil-szulfiddal, s igy a megfelel$ tetrahidrofoszfinin-

oxidhoz jutottunk.

Legfigyelemreméltébb eredményeinket taldn az 1,2-dihidrofoszfinin-oxidokba torténd
foszfortartalma funkcidscsoport bevezetésével értitk el. Michael-akceptorok 1évén, a
bennitk 16v6 kettdskotés kinnyen reagélt a dialkil-foszfitokbdl, vagy a difenil-foszfin-
oxidbél képzett anionokkal. A megfelels 3-helyettesftett-tetrahidrofoszfinin-oxidok
diasztereoszelektiv mddon képzddtek, és a szelektivitast értelmeztiik.

Ab initio kvantumkémiai szamitasokat végeztiink a tetrahidrofoszfinin-oxidok kedvez6
konformaéciGjanak felderitésére. Kideriilt, hogy az exociklusos P(O)Y, csoportot axialis
helyzetben tartalmazé csavart-kdd konformacié a legkedvezébb mindkét vizsgalt

esetben,

Oxigén kén cserével a megfelels szulfid szadrmazékokat is elGallitottuk és deoxigénezés
utdn egy difoszfinhoz jutottunk, amit foszfin-bordn komplexként stabilizaltunk. A

difoszfin komplexképzési reakcidjét is tanulmanyoztuk.

A célmolekulak t5bb szempontbdl is érdekesnek igérkeznek. Azon belill, hogy az
elgéllitott vegytiletek potencidlisan bioldgiai aktivitdssal rendelkezhetnek, az exociklusos

foszfor-funkciGval rendelkezd szdrmazékok ,biszfoszfonat-jellegliek” igy csontépitd

hatasuk lehet.




Szerves-1-09

A védbcsoport egyidejl valtoztatasaval jard szubsztiticios
reakciok a szteroidok soraban

Szijli Agota okl vegyész, 1. éuf. Ph.D. hallgnid
SZTESzerves Kémini Tanszék
Témavezetd: Dr. Schmeider Gyula egyetemi tandr
A nék kérében vildgszerte a leggyakrabban diagnosztizélt betegség az emlGrak. Annak
ismeretében, hogy az 6sztrogének jelentds szerepet jatszanak a rdk kialakuldsdban,
logikus megoldast jelent a terdpids kezelésben antidsztrogén hatdst vegyliletek
alkalmazasa. A legiijabb irodalmi eredményekbdl ismert, hogy az dsztron kidénbozs
médon szubsztitudlt szarmazékai az dsztron receptorokhoz viszonylag erGsen kétGdve

antidsztrogén hatdst fejtnek ki.

Az 6sztrinb6l kiindulé 16-szubsztitualt szarmazékok eldallitdsanal a munka folyaman

fennall azonban a vegyiilet hormonhatdsénak veszélye.

Ennek visszaszoritdsdra olyan eljdrist dolgoztunk ki, amelynél a hormonhatassal nem
rendelkez  3-benziloxi-16-hidroximetil-dsztra-1,3,5(10)-trién-17-0l  cisz-izomereibdl
kiindulva a frontoldali szomszédcsoport-részvétel felhasznélasédval 16-brémmetil-Gsztra-
1,3,5(10)-trién-3,17-diol-17-acetatok keletkeznek. Az dtalakulds sordn a nukleoftg csoport
kiépitésével egyidejiileg debenzilezédés is bekovetkezik és igy egy épésben jutunk
a C-16-0s helyzetben szubsztitudlt dsztradiol célvegyiiletekhez, amelyek kézvetlendil
kertilhetnek receptorkétédési vizsgalatra.

OH ?H OAc R?
i
CHg CHay
HBr/CH3CO0H
— Y

jégecet rio

R' R?

160,178 16,17
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GyUr(s szteroid-karbonatok sztereoszelektiv képzGdése
Szifli Emilia V. évf. vegyész
SZTE Szerves Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Schneider Gyula egyeterni tandr

Aszerves kémiai atalakuldsokndl az oxidéciés folyamatok - ellentétben a redukciéval - viszonylag
nehezen szabalyozhat6k. A Kornblum oxidacioé lehetséget ad arra, hogy az 1-es oxidécios
foka vegytiletek 2-es oxiddcids fokon megéllnak anélkill, hogy a tovdbbi oxidéci6
kovetkezne be, Igy az alkil,, aralkil-toluolszulfonsav-észterekbdl, illetve halogenidekbél
dimetilszulfoxidban, NaFHCQ, jelenlétében a megfelelS karbonil vegyitletek képzSdnek.

(CH;),S0 A~

R—cHioTs e rl_
A karbonatképzddési folyamat feltételeinek  tanulmanyozdsira a  16-p-
tolilszulfoniloximetil-3-metoxi-osztra-1,3,5(10)-trién-17-0l négy leheiséges izomer

moédosu-latdnak Kornblum oxidaciéjat végeztiik el.

Azt tapasztaltuk, hogy a cisz-izomerek, igy a 16¢,170-, a 16B,173-, valamint az egyik fransz
izomer, a 160,173 primer p-tolilszulfoniloxi észterei a vélasztott kisérleti feltételek mellett
gyfirlis karbonatokhoz vezettek, az oxidacié elmaradt. Az oxidaci6 egyediil a 166,170
izomer esetében jatszddott le, amely izomerben a szabad hidroxil funkcié térhelyzete a

ciklizdlasi reakciénak nem kedvezett.

A kisérleti eredmények azt mutatjdk, hogy a karbonatképzési reakcio lejatszddasdhoz
az oxidaciéban résztvevd csoportok szomszédsagdban 1évS hidroxil funkeié szitkséges,
de nem elegendd feltétel. Ahhoz karbondtképz6dési reakcié jatszodjék le, a hidroxil
funkciénak megfelel térhelyzetinek kell lennie,

A varakozdsnak megfelelen azt taldltuk tovdbbd, hogy amennyiben a hidroxil
funkcié helyett acetoxi csoport van jelen, Ggy a p-tolilszulfoniloxi csoport oxidécidja
bekovetkezik, &s a megfeleld 16-formil-17-acetat izomerek képzGdnek. Ezek a vegyiiletek
nem stabilisak, a kisérleti koriilmények mellett refro-Michael reakcidban a megfelels 16-
formil-3-metoxi-tsztra-1,3,5{10)16-tetraénhez vezetnek.




Szerves-I-11

Kisérletek Uj tipust fluorofil reagensek szintézisére
Szijjdrtd Csongor V. évf vegyész

ELTE Szerves Kémini Tanszék

Témavezetd: Dy, Ribai Jozsef. egyetemi docens

Fluortartalmd szerves vegyiileteket régéta ismeriink, de a perfluorozott vegyiiletek
(melyek Osszes hidrogénatomja fluorra van élve) tulajdonsdgaival és lehetséges
alkalmazésaival csak a XX. Szdzad mésodik felétd] kezdtek el foglalkozni. A leginkabb
szembet{ing tulajdonséguk a rendkiviili kémiai ellenallé-képesség és inertség valamint
az, hogy sem vizes, sem szerves oldészerekkel nem elegyednek, hanem kiilon fluoros
fazist alkotnak. Ez a tulajdonsdguk erfsen hémérsékletfiiged, igy sok fuoros anyag
magasabb hémérsékleten mdr elegyedik mds, nem fluoros oldészerekkel. Ezt a
tulajdonsdgukat hasznéljak ki ,fluoros kétfizisi katalitikus rendszerekben’, illetve
olyan fluoros szintézisekben, ahol a célmolekulét fluoros csoporttal szubsztitualjék, igy
biztositva annak oldhatésédgét perfluorozott oldészerekben illetve elvalaszthatdsagat a
melléktermékektdl és szennyezktol.

A cimben 1év6 fluorofil felzG is arra utal, hogy olyan vegyiileteket prébaitam elgallitani,
melyek fluoros csoportokat tartaimaznak, igy oldédnak perfluorozott oldészerekben.
Masik torekvésem az volt, hogy ezek az anyagok lehetdleg folyékonyak legyenek,
mivel igy akdr olddszer nélkiil is lehetne velitk reakcidkat kivitelezni, A varidcids
IehetGségek szdma 6ridsi, hiszen nem csak a kézponti egység lehet tobbféle (N, O, S, ),
hanem a fluoros lancok is sokfélék lehetnek. A linchossz valtoztatisaval a fluorofilitast,
halmazallapotot, reakciékészséget lehet , szabalyozni”, st a fluoros Iancba vagy annak
végére is tobbféle funkcids csoportot lehet tenni. E vegyiiletek koziil azokat, melyek
a fluorofil végitkon kiviil egy hidrofil vagy egy organofil véget is tartalmaznak,
amfifileknek nevezziik. Ezeknek is rendkiviil sokrétii az alkalmazisi teriiletiik t6bbek
kozott a kiilonleges membranképzési képességiik miatt,

Ami a konkrét munkdmat illet], kitlonféle perfluorozott lancokat tartalmazé aminokat
és amidokat Allitottam el6 illetve tervezek elgéllitani a jévSben. Elfaddsomban beszélek
majd a konkrét veitletekrol és a szintézistikrél is.

Szerves-I-12
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Kisérletek az eudistomin alkaloidok héttagu, oxazepin-gydr(it
tartalmazé analogonjainak a felépitésére |

Ljudri Viktor V. &of. vegyészmérndk : s
BMGE Szerves Kémia Tanszék :
Témavezeid: Dr. Kalaus Gydrgy egyetemi tandr

1984-ben K. L. Rinehart és munkatdrsai a karib-tengeri Eudistoma olivacerrn moszatbél
tizendt, B-karbolin-vdzelemet tartalmazé alkaloidot izolaltak. Ezek kéziil négy
(eudistomin C, E, K és L) herpesz szimplex virus I- ellenes hatast mutatott (1. dbra).
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Az irodalimi elézmények alapjan a hirom heteroatomot tartalmazo héttaga gyfirt
kiépitése sok nehézséget rejt magdban, ezért a munkank arra irdnyult, hogy a héttagtt

gylr{it megtartva, de a heteroatomok szdmdt eggyel csokkentve (a kénatom helyett
metiléncsoportot tartalmazé) oxazepin-gyiiras szarmazékokat épitstink ki.

Kisérleteink sordn N -hidroxi-triptaminbél és megfelelSen kialakitott aldehidbdl
kiindulva- két reakcibutat is végigjdrva- a stabilabb, etil- oldallincot hordozé
modellvegytiletet (1) Allitottuk eld. A modellvegyiilet szintézise sorin szerzett
tapasztalatokat gylumolcstztetve épitettitk ki a  10-c-amino-7-debrém-12-karba-
eudistomin K-t (2).

Az aminocsoportot hordozd alkaloidszerd vegyiilet (2) szintézise sordn tobb érdekes,

vératlan mellékreakcitt tapasztaltuni.




Fizkém-01

Az 1 4-difoszfatriafulvén szerkezete

Hiltzl Tibor I1. éuf. vegyészmérndk

BMGE Szervetlen Kémin Tanszék

Témavezetd: Dr. Veszprén Tarmnids egyetemi tandr
Az 14-difoszfatriafulvén szerkezetét,
elallitasanak reakciémechanizmusat magas szintil ab-initio médszerekkel vizsgaltuk
(QCISD, CCSD, MP4, MP2, B3LYP a geometridk és az energia szamitasara, MP2 és
B3LYP az egyéb tulajdonsigok meghatérozasara és CBS-Q a pontos aktivélasi energidk

tulajdonsagait, valamint

aromdssagdt,

szamitasdra).
1

ID:E((H)n - @r?((H)n

2

1. dbra
A triafulvének szerkezete az els® dbran lathatd hatdrszerkezetekkel jellemezhetd, ezért

ezek a vegyiiletek bizonyos mértékben aromasnak tekinthetSk.

Az 14-difoszfatriafulvén a vegyiiletcsaldd legtijabb tagja (ezen kivid minddssze 4
triafulvén ismert), el6szér Masaaki Yoshifuji dllitotta elé 2001-ben, foszfaacetilén

dimerizécidjaval
Megvizsgéltuk a molekula geometridjat, rezgési szerkezetét, flexibilitasat és a
téhésviszonyokat. Ezek a szdmitdsok a jobb oldali hatdrszerkezet létezését tamasztjak

ala.

Az aroméassdgi indexek (izodezmikus reakcidk, valamint NICS, BIRD, és ZCC indexek}
rosszulkorreldlnak, aszamitdsokbélesaldkvalitativikevetkeztetésekvonhatdkle Eszerintaz

1,4-difoszfatriafulvén részlegesen aromas vegyiilet,

Az 1,4-difoszfatriafuh}énnek két izomerje van: az E és a Z. Termodinamikailag a Z
izomer 2,56 kJ/mollal stabilisabb, mint az E. A két izomer tulajdonségai gyakorlatilag
megegyeznek, de az izomerek kozti inverzids gat igen magas (CBS-Q szinten 167,04 kJ/
mol). A 4. foszfor atomon 16v6 szilil szubsztituens csokkent az aktivaldsi energiat (114,10
kJ/mol), a metil szubsztituens pedig megnéveli (187,89 kJ/mol).

Az 1,4-difoszfatriafulvén erds bazis, a protonaffinitdsa 872,6 kJ/mol. A protonélt forma
—a 4-szilatriafulvénhez hasonldan — hajlitott, (in. trans-bent szerkezettel rendelkezik.

Megvizsgaltuk az 14-difoszfatriafulvén foszfaacetilén dimerizécidjaval t0rténd
keletkezését is. Tobb lehetséges reakcibutat is megvizsgéltunk, de a pontos reakcibutat

még nem sikeriilt meghatdrozni.

90

Utban a natrium-tiocianat molekula monomerjét6l a kristalyfazis felé
Oleh Julianna okl. biomérndk

BMGE Szervetlen Kémin Tanszék

Témavezetd: Dr. Veszprémi Tamds egyetemi tandry

Munkdm kiindulé pontjat az adta, hogy elméleti szdmitdsok segitségével 11j szerkezeti
pszeudohalogenid izomereket fedeztek fel a Budapesti Miiszaki Egyetermn Szervetlen
Kémia Tanszékén. Az dij tipusti izomerekben a pszeudohalogenid csoport hajlott, és
a ligandum a csoport két vége kozott helyezkedik el. Natrium-tiocianat esetében a
szamitasok alapjan ez az izomer a legstabilisabb konformaéci6 gzfazisban. Ugyanakkor
a NaSCN kristilyon végzett rontgen-diffrakciés vizsgdlatok azt mutattdk, hogy a
kristalyban a tiocianét-csoport linedris, és a natriumatom a nitrogénatomhoz kapcsolédik
1442-0s kitéssziggel.

TDK dolgozatomban arra kerestem a vdlaszt, hogyan épil fel a nétrium-Hocianat
kristaly, melyek azok a legfontosabb kdlcsénhatésok, amelyek a szerkezetet befolyasoljdk.
Kvantumkémiai szimitdsokat végeztem a molekula monomerjén, dimerjén, valamint
sziszternatikusan novelt aggregatumain. A szamitdsok azt mutatjdk, hogy mar a HF
modszer is j6 eredményeket ad a geometrial paraméterekre. A kristilyszerkezet alapjan
két celladllandé mentén szisztematikusan novelt klaszterek szerkezetét vizsgaltam, és
sikertilt elérni az optimdlt geometriai paraméterek és az egy molekuldra esé energia
konvergencijat.

A kristalyszerkezetet ponttdltés és szupermolekula modell segitségével is vizsgaltam.
A ponttltés modellel optimalt szerkezetben a tiociandt csoport geometriai paraméterei
jO egyezést mutattak a kisérleti adatokkal, de a Na-N tévolség és a NaNC kotésszog
jelentsen eltért t6litk. A szupermolekula modellel hdrom szupermolekulat vizsgaltam,
melyek koziil a legnagyobbal kivalé egyezést sikeriilt elérni a kisérleti eredményekkel.

Fizkém-02




Fizkéem-03

Foszfan-szubsztit(icio hatasa a Co(CO),NO elektronszerkezetére és
a Co(CO) NO* kOtési energiaira
Gengeliczki Zsolt 111 évf. vegyész
ELTE Altaldnos és Szervetlen Kémiai Tanszék
Témvezetd: Dr. Szidray Bilint egyetend tandrsegéd
Atmenetifém-komplexck szdmos ipari jelentéségii reakcidban hasznalatosak
katalizdtorként. Aktivitidsuk nagymértékben fiigg a kdzponti fém hozzaférhetGségétol és
a hozza kapcsolédé ligandumok mindségétdl. A kozponti fém altalaban egy lazan kotott
ligandum disszocidci6javal valik tAmadhatévd, igy a jovo katalizdtorainak tervezése
elképzelhetetlen e folyamat kinetikdjanak és energetikdjénak ismerete nélkiil.
Munkémban trikarbonil-nifrozil-kobaltbdl foszfanszdrmazékokkal (PMe,, PEt. ) el6éllitott
monoszubsztitudlt komplexeket vizsgaltam ultraibolya fotoelektron-spektroszkdpidval,
hogy informéciot nyerjek trialkil-foszfan ligandumok donor-akceptor tulajdonsagardl,
valamint  fotoelektron—fotoion  koincidenciaspektroszkopids —mérések  alapjan
osszehasonlitottam a Co(CO),NO* és a Co(CO),NOPR,* ionok disszocidci6janak
energetikajat.
Aszémszer(i eredmények a virakozasokkal sszhangban azt titkrézik, hogy az alkillane
névelésével novekszik a ligandum elektron-donor képessége, ezéltal csokken a kézponti
fématom d-palyaihoz rendelhetd, és novekszik a foszforatom o-donor maganos parjahoz
tartozé ionizécids energia.
A fotoelektron—fotoion koincidenciaspekiroszképids mérések alapjén elmondhaté, hogy
ha a Co(CO),NO molekuldban egy karbonilcsoportot trialkil-foszfinra cserélink, a
molekulaionban (Co(CO),NOPR,") és az egyes fragmensionokban (CoCONOPR,*,
CoNOFR,*} a PR,-csoport elektronkild$ tulajdonsdga ellenére cstkken a fém-szén
kotés erGssége. Ezt elsSsorban a foszfanligandumnak a karbonilhoz képest nagy
térigényével magyarazhatjuk.

DET (B3LYP) szinten szdmitottam a semleges molekulak illetve a molekulaionok és
a fragmensionok elméleti térszerkezetét. Erdekes eredmény, hogy a tobbi speciesztdl
eltéren az els6 karbonilvesziés utédn visszamaradd ionokban a Co-N-O kétésszog
180° helyett 140%hoz all kizelebb, ami arra enged kovetkeztetni, hogy a nitrozilcsoport
egyelektronos ligandumként viselkedik, kisebb az elektronkiildé képessége, mint
a t6bbi ionban, és a sztérikus hatdsok mellett ez is kozrejatszhat a fém-—szén kétés

gyengiilésében.

Fizkém-04

pH-oszcillacio létrenozasa, mérése és modellezése gyenge savak
jelenlétében
Mikisi Ldszl6 Arpid IV, éuf, vegyész
DETTK
Témavezetdk: Dr. Ribai Gyula egyetems tandr és Dr. Szab Gabrielln egyetemi tandrsegéd

A nagy amplitadéja pH-oszeillaciot mutaté reakcidrendszerek elvileg felhaszndlhatdk
pH-érzékeny hidrogelek térfogatvéltozdsainak periodikus szabédlyozdsara, lletve gyenge
sav tulajdonsagit gydgyszerek periodikus felszivodasanak vezérlésére. Alapvets kérdés
ezzel kapesolatban, hogy a hidrogélben és a gyogyszerben 1évs gyenge sav pufferhatasa
milyen mértékben véltoztatja meg a pI-oszcilldtor mitkodését, vagyis a szabalyozott

rendszer milyen mértékben hat vissza a szabdlyz6 mechanizmusra?

Dolgozatomban a bromat-permanganat-hidrogén-szuliit Osszetétel pH-oszcillatort

‘tanulményoztam dramldsos reaktorban killonbozé pK-jt gyenge savak hozzdadésa

mellett. Felvettem a periodikus lefutdst pH-id6 gorbéket. Vizsgdltam a szalicilsav,
szulfanilsav, fenilecetsav és ecetsav szerepét. Megallapitottam, hogy ha a gyenge
sav pK-a kiviil esik az oszcilldcié pH-tartomédnyén (szalicilsav, szulfanilsav), akkor
pufferhatsdval alig kell szdmolni. Csak kismértékben befolydsolja az oszcillacio
paramétereit. Azonban, ha a pK az oszcilldci6 pH-tartomanyaba esik, akkor erGteljesen
érvényesiil a pufferhatds, megvaltozik az oszcillaciGs gorbe alakja, cskken az amplitiidd,
iiletve egy kritikus koncentrécichatér felett meg is sz{inik az oszcillidid. Kideriilt, hogy
egy meghatdrozott koncentrécié-tarfomanyon beliil a gyenge savakkal teljes mértékben

helyettesithet az eredetileg haszndlt kénsav.

A kisérletileg megfigyelt dinamikai viselkedést egyszerli empirikus sebességi
egyenletekbd] felallitott modellel sikeriilt kielégiten szimulalni.




Fizkém-05

Allando elektromos erStér altal indukalt mintézatképzodés a
savkatalizalt klorit-tetrationat reakciéban

Virdnyi Zsanett 1V. éuf. vegyész
SZTE Fizikai Kémiai Tanszék
Témavezets: Dr. Horvith Dezs§ egyetemi adfunktus, Dr. Toth Agota egyetemi adjunktus,
A sik kémiai front, mely egy autokatalitikus reakcié tér- és idébeli lejatszod4sa,
konvekciémentes kozegben elveszitheti plandris jellegét és egy térben valtozé, cellis
szerkezet johet létre, ha az autokatalizitor fluxusa jelentGsebb a reaktdnsokéhoz képest.
Az autokatalizitor részleges, immobilis, reverzibilis megkotésével vagy ionok kézt
reakciéban a vandorlasi sebességek novelésével a kivant fluxuskiilénbség elérhet?,

A Klorition és tetrationdtion kézti reakcié savkatalizalt, ahol a hidrogénionok
karboxildtionokkal valé részleges meglkotésével a sikfront destabilizalhaté. Mivel
a reakciban jonok vesznek részf, a front sebessége és szerkezete befolyésolhaté
elektromos erdtér alkalmazdsdval. A dolgozatom témdja annak numerikus és kisérleti
vizsgdlata, hogy az allandé elektromos er6tér milyen hatdssal van a mintdzatképzdésre

savkatalizalt reakcidban.,

A rendszert leird differencidlegyenleteket felirva és numerikusan megoldva
megmutattuk, hogy megfelel§ irdnyt elektromos erétér alkalmazasdval kivant mintézat
(sikfxont vagy cellds szerkezet) stabilizdlhats, A komponenseket elkiilénits térerd
hasznalataval stabilis sikfrontbél elére haladé és lemaradd részekkel jellemezhets

mintazatot tudtunk eléallitani, mig az ellenkezs irdnyultsdgii térerdvel instabilis

sikfrontot tudtunk stabiliz&Ini.

Kisérleteinket natrium-metakrildt tartalmii poliakrilamid gélben hajtottuk végre,

amellyel egyrészt biztositottuk, hogy a reakcié konvekciémentes kozegben jatszédjon
le, mésrészt a gél nétrium-metakrilat tartalmanak valtoztatdsaval kialakitottuk a kivant
mintazatot. Az alland6 elektromos erdteret nagy ionersség alkalmazésaval értitk el és
tanulmanyoztuk az ionerdsség mintdzatképzédésre gyakorolt hatdsét is, A gélt plexibdl
késziilt celliba helyeztiik, és platinadrétok mentén elektrolizissel sikfrontot indftottunk,
majd megfeleld térerdt Allitottunk be és szamitogép 4ltal vezérelt képfeldolgozd
rendszerrel rogzitettiik a front valtozasét. Kisérleteinkben a modellszamitdsokkal j6é
sszhangban a kivant mintdzatot tudtuk elé4llitani.

Fizkém-06

Nem jzotermikus galvancellak vizsgalata viz—-metanol elegyekben

Puskds Zsdfin V. éuf vegyész

ELTE Fizikai Kémiai Tonszék

Témavezeld: Szabd Kilmdn egyetemd tandr

A nem izotermikus galvancellik szertedgazé felhasznilasi teritletitk miatt érdekes
részét képezik az elekfrokémiai kutatisoknak. Ilyen vizsgélatok alkalmasak példéul
elektrédfolyamatok aktivildsi entrépidinak és transzportfolyamatok entrépidinak
meghatdrozdsara. Kiilondsen az ionok transzportja fontos, hiszen ez szoros
osszefiiggésben van az ionok és az oldészermolekuldk kolcsénhatdsaval és ezdltal az

oldat szerkezetével, A vizsgilataink sordn a
CulAglAgCI HCI-CH,OH-H,0(T,)| [HCI-CH,OH-H,O(T,) AgCllAg|Cu

nem izotermikus galvincella potencialkiilénbségét (E,) mértiik, s arra kerestiik a valaszt,
hogy milyen &sszefiiggés van a kloridion standard ionenirGpidja és a rendszerben
létrejov ionparok asszociacios dllandéja (K) kézt.

Megéllapitottuk, hogy E, értéke a szoban forgd rendszerek esetében linedrisan valtozik
a hémérséklettel a vizsglt hémérsékiet-intervallumban. Meghataroztuk a kloridion
standard parcialis moldris ionentrépidjét (S°-), mely az elegy Osszetételétsl figgden
41,0 Lmol'K? és 73,5 kézitt valtozik, és 90% metanol tartalomnal minimumot mutat.
Ez valésziniileg abbdl ered, hogy ennél az dsszetételnél felbomlik a tiszta metanolra
jellemzd polimer szerkezet, igy az ionok mar nagyobb mértékben szolvatilédnak.
Méréseink azt mutatjak, hogy széles relativ permittivitas tartoményban Ig[(5°.)"] ésigK
analog médon valtozik. Az eltérések megértéséhez tovabbi vizsgalatokra van szitkség,




Fizkem-07

Nagy frekvenciakon m(kodd impedanciamérd rendszer
Osszedllitasa és alkalmass tétele hallgato laboratoriumi
gyakoriatokhoz

Vrabecz Attila V. éuvf. vegyész

ELTE Fizikai Kémini Tanszék

Témmavezett Dr. Ling Gytz0 egyetemi docens

Feladatom a IV. évf vegyész hallgaték szdmdra kiirt az ,emelt szint@ fizikai
kémiai laboratériumi gyakorlatok” sordn végrehajtandé ,Polaris molekula
dipélusmomentumédnak meghatdrozédsa” cimfi méréshez kordbban hasznélt OH-301-es
tipustt Radelkis gyartmanyd univerzalis dielektrométer kivéltdsara szolgalé még ma
is modernek szamité Hewlett Packard 4285A jelzésii preciziés LCR-mérd berendezés
alkalmassd fétele hallgat6i laboratériumi gyakorlatokhoz. Ehhez megolddst kellett
taldlni a készitlékkel valé mérés soran a mérécella termosztaldsara, valamint arra, hogy
egy adott tipusii mérést rdvid id6 alatt végre lehessen hajtani egy oldatscrozattal is.

Szintén a feladataim kozé tarfozott az osszedllifandd mérdrendszerhez megfeleld
vezérls- és adatgyjtd program frdsa. A mérdrendszerhez ezek utdn meg kellett keresni
az optimdlis beallitisokat, melyek mind a pontossig, mind az iddigény tekintetében
megfelelnek egy hallgat6i mérésnek.

Nyilvanvald, hogy az 4" mérdrendszer tesztelésére az a leghatékonyabb mddszer,
hogy a hallgatéi laboratériumi gyakorlaton ugyanazon mintak jellemzéit a régi és az
G4j berendezés segitségével is meghatdrozzuk. Ennek megfelelGen fontos célkit{izés
volt, hogy az {1j mérrendszer alkalmazhatosagat a hallgatdi laboratériumi gyakoriatok
keretében , élesben” is ellen6rizziik.

Jelen doigozattal kapcsolatos egyik fontos kdvetelmény volt az is, hogy a hallgaték

az itt Osszefoglalt anyagot a gyakorlatra valo felkészilésiikhéz hatékonyan fel tudjdk

hasznélni,

Fizkém-08

Fénycsovek bekapcsolds utani jelenségeinek modellezése

Bakk Istuin V. éof. vegyészmeérndk

BMGE Szervetlen Kémia Tanszék

Témavezett: Benkd Norbert fejleszidmérnik, Dr. Nyuldszi Ldszld egyetemi tandr

A long T5-0s fénycsovek gydrtasanak kezdetén tobb reklamacid is érkezett a kovetkezd
jelenséggel kapesolatban: a fénycsévek bekapesolds utén sGtétek maradtak és csak tibb
perc utdn érték el teljes fényerejitket. A technoldgiai véltoztatisokkal elért javitasok arra
utalnak, hogy a bekapcsoldst hiszterézis-jelenséget a gydrtds sordn a fénycsében maradt

scennyezok okozzak.

A jelenség pontosabb kovetésének érdekében készitettem egy méréberendezést, amely
a fénycs6 kivalasztott pontjain méri a fényerGsség viltozdsdt az idében. A mérési
eredmények alapjan a fényerssség a kovetkezdképp véltozik: a bekapesolast kovetGen
folyamatosan cstkken, néhdny mésodperc alatt minimumot ér el, majd néni kezd
a fényintenzitas, és 1-3 perc alatt éri el a végleges értéket. A folyamat a csGvégeken
gyorsabban megy végbe, és a fényintenzitds kisebb szélsGértékeket vesz fel a cs6
kézepéhez viszonyitva. Ennek kivetkeztében nagy a fényintenzitds-kilénbség a csé
hossza mentén, ami szemmel is j6l Kithato. A jelenség feltételezett oka a kévetkezd: a
kisiilésben olyan reaktiv specieszek keletkeznek, amelyek csokkentik a fényemissziora
képes higany mennyiségét, ezért a fényintenzitds kis id6alland6val lecsokken, majd
a hidegpontokbdl difftiziéval pétiédik a higany, amely a fényerdsség novekedéséhez
vezet, ez utobbi folyamat azonban nagyobb idGallandéval rendelkezik. A mérésekhez
hasznélt prototipus alapjén a bekapcsolési jelenség vizsgalatéhoz, minGség-ellendrzésre

" alkalmas mfiszert készitettem, melyet jelenleg Vacott tesztelnek.

A reakciok felderitésére kvantumkémiai-szamitdsokat végeztem, mely sordn vizsgdltam
a higany alap-, és ion-allapotaival, valamint a gyartsi technolGgia sordn bekerils
szennyezdk s azok bomldstermékeivel (viz, szén-dioxid, oxigén, szén-monoxid,
hidrogén-atorn, OH-gyok...) adott reakcidkat. Az eredmények szerint az alapéllapotit
higany csak a kis{ilés sordn keletkezett hidrogén-atommal, OH-gyokkel és higany-ionnal
képez stabil reakciGtermékeket, mig a szintén kisiilésben keletkezé higany(l)-ion a mar
emlitett higany-atornmal, higany-dimerrel, oxigénnel, OH-gydkkel, hidrogén-atommal,
szén-dioxiddal, és szén-monoxiddal is vegyiileteket képez. Ezen vegyiiletetek a kisiilés
megsziintével elbomlanak, tehdt a jelenség Gjabb bekapcsolas esetén ismét elGall.




Fizkém-09

Az orto-pozitrénium reakcidja az N,N-dimetil-4-nitrozo-anilin
spincsapdaval
Boros Mirton IV, éuf. vegyész

ELTE Magkémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Lévay Béla egyelemi tandr

A tercier nitrozo-alkdnok és az aromés nitrozovegyiiletek killénféle szabad gyokokkel
reagalva stabil nitroxidgytkokké alakulhatnak:

R-NO + R — R-N(O)-R

A nitrozovegyiileteknek és a stabil nitroxidoknak is fontos felhasznaldsi terilletiik az
ESR-spektroszképia. A nitroxidoknak orto-pozitréniummal (0-Ps) val6 reakcidjat, annak
hémérséklet- és olddszerfiiggését mér kordbban vizsgaltdk (Abbé és tarsai, 1984). Ezzel
kivintuk dsszehasonlitani a nitrozovegyiiletek hasonld reakci6jét, valamint informéaciot
szerezni annak mechanizmusardl, valamint a kériilményektdl valé ftiggésérél.

Az N,N-dimetil-4-nitrozo-anilin (DMNA) spincsapda és az o-Ps mint legegyszeriibb
szabad gyok reakcidjit metanolban, vizben és elegyeikben vizsgdltuk az 5-85 °C
hémérséklet-tartomanyban. A DMNA kilonbozé  koncentréciéi mellett felvett
élettartamspektrumok  alapjdn mindegyik elegydsszetételnél meghatiroztuk a
reakci6 sebességi dllandgjdt () valamint a pozitréniumképz6dés inhibiciés allanddjat
(o). Meghatdroztuk a reakcid aktivaldsi energidjat és entropidjat is a kitlénbézé
oldészerekben.

Eredményeink azt mutatjik, hogy az 0-Ps és a DMNA reakcifja sok szempontbél
killénbozik a nitroxidokkal valé reakeigjatél. Mindkettd diffazickontrolllt, de a
nitroxidgyokok esetén a A, - C fitggvény nem mindig volt linedris, mig ittigen. Ennek oka
az, hogy a pérositatlan elektronnal rendelkezd nitroxidgyok spinkonverzios reakcidba
lép a Ps-atommal, mig a nitrozovegyiiletek erre nem képesek. Itt a vart oxiddcids
reakciénak megfelelen a A, - ¢ fliggvény linedrisnak bizonyult mindegyik oldészerben,
minden hémérsékleten. A k reakciésebességi 4lland6, ahogy egy difftzickontrollalt
reakciéndl varhatd, a nagyobb viszkozitisa elegyekben kisebb, de nem végig forditottan
ardnyos a viszkozitassal. Bzt valdszintileg sztérikus effektusok magyarazzak.

Az inhibicié hémérsékletfiggs, o ériéke mindegyik dsszetételnél csokken T'névelésével,

50 °C-on mar alig van inhibicio.

Azaktivildsi paraméterek azelegyosszetétel fiiggvényében 20mél-% metanclfartalomnal
hatdrozott maximumon mentek keresztill, ugyanott, ahol a metanol-viz rendszer
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Fizkém-10

A Fenton-reakcio vizsgalata Massbauer-spektroszkopiaval
Szildgyi Petra Agota IV. éof vegyész
ELTE Magkémiai Tansxzék
Témavezetd: Homonnay Zolidn. egyelemi tandr
A viztechnolégidban potencidlisan felhasznalhaté Fenton-reakciban a Mdssbauer-
spektroszképia segitségével igen jol mérhetd vas kulcsszerepet jatszik. Munkdmban a
vas kémiai dllapotanak a kovetését tliztem ki célul e csak részben feltart reakeis sordn.

E reakei6 a lagos kézegben Fe™EDTA komplexet tartalmazé vizes oldatban jatszédik
le H,O, hozzdaddsakor. Az oldat a H,O, hatdsdra intenziv lila szint vesz fel. A lila
elszinezGdést okozé specieszit napjainkig még nem tudtdk egyértelmiten azonositani,
Jelenleg két feltevés taldlhatd meg a szakirodalomban a reakcié kimenetelére
vonatkozdlag; az egyik az, hogy a reakci6 sordn Fe"! keletkezik ferrat(VI) formaban, a
masik egy [FeEDTA(O,)]*- dsszetételld komplex keletkezését dllitja, Mivel a Msssbauer-
spektroszképidval megbizhaté informécio nyerhet a vas oxidacits allapotardl, ezakérdés
eldonthetd, Ezért egyrészt tanulméanyoztuk a Fenton-reakcitelegyet a mintael6készités
kiilonbozd fazisaiban, mdsrészt a K.FeO, degradacidjat, mivel feltételeztiik, hogy
amennyiben Fe¥ a reakcidtermék a ,Fenton-elegy” spektrumaban, ferrdt(VI)-ot, vagy
valamilyen degraddciés termékét észlelhetjiik. Méréseink sordn azt tapasztaltuk, hogy
a ligos Fe'™EDTA oldatban Fe-specieszek is keletkeztek. E jelenségre magyarazatot
adhat az esetleges redukciés folyamatok nagy pH érzékenysége, illetve a Fe-EDTA
komplex fotodegradaciéja.

A Méssbauer-spekirumbdl kideriilt, hogy a rendszerben paramégneses, és valamilyen
magneses rendezetiséggel biré specieszek is vannak, ebbfl az egyes komplexek

dimerizaci6jara (polimeriziciéjara) kivetkeztettiink.

A vizsgalt H,O,-dal kezelt oldat spekiruma igen bonyolult volt, de azt biztosan
megallapitottuk, hogy a reakcielegy nem tartalmaz Fe'-ot, Feltételezésiink szerint a
lila szint okozé vegyiiletek két kiilénboz6 viszonylag nagy koordinaciés szdmd, nagy
elektrondonald képességgel rendelkez6 ligandumot is tartalmazé Fe-komplexek.

Ravilagitottunk, hogy az effajta reakcidk mechanizmusai, termékei mennyire
felderitetlenek még, és tovabbi kisérletek sziikségesek az észlelt specieszek teljes
bizonyosséggal térténd azonositdsdhoz, kiilndsen, ha az a cél, hogy a reakcioterméket
kirnyezetbarat viztisztitdszerként alkalmazzk.




Fizkém-11

Konformaciosan gatolt endomorfin analégok és radioaktiv
szarmazekaik.

Szemenyei Erzsébet V. 6uf. vegyész
SZTE. Szildrdtest és Radiokémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Toth Géza. tudomdnyos tandesadd Dr. Nowik Miilyné egyeten docens
A mellékhatdsok nélkiili, idedlis f4jdalomesillapité megtaldldsdra irdnyuls tobb
évtizedes kutatdsok vezettek oda, hogy 1997-ben Zadina és munkatdrsai emberi és
marha agykéregbdl két peptidet izoldltak, amelyek nagy affinitdssal és szelektivitdssal
rendelkeznek a p-opioid receptorhoz. A két peptid az Endomorfin-1 (Tyr-Pro-Trp-Phe-
NH,) és Endomorfin-2 (Tyr-Pro-Phe-Phe-NH,).

Ha peptidszintézis sordn konformdcids gétakat tartalmazé aminosavakat épitiink a
vizsgélt peptidekbe, azok gyakran mutatnak megndvekedett receptor-szelektivitdst.
Ezek alapjan, szilard fazisti peptidszintézissel allitottunk elé konformaciésan gatolt
Dmt-endomorfin-2 tetrapeptidet, mely az els6 pozicidban tartalmaz Tyr helyett 26

metil-Tyr-t (dmt) és Dmt-Pro-Phe-(25, 35)BMe-Phe-NH,-t, amely az els§ és negyedik

helyen tartalmaz konforméciésan gétolt aminosavakat.

A Dmt-endomorfin-2 esetében radioaktiv izotdppal jelzett szdrmazékot is elGéllitottunk.
A radioaktiv jeldléshez elGszor jédozott Dmt-endomorfin-2-t allitottunk el§, a Dmit-
endomorfin-2 jédozasaval kléramin-T médszerrel. Ezt a prekurzor peptidet Pd/BaSO,
katalizator jelenlétében triciumgazzal dehalogéneztitk. A nyers terméket HPLC

kromatogréfidval tisztitottuk, és igy 375-°H-Dmt-endomorfin-2-t és tricidlt monojéd-

Dmt-endomorfin-2-t kaptunk.

A tricilummal jeldlt radioaktiv szdrmazékokat receptorok vizsgilatdban hasznalhatjuk,
mert szertkezeti és kémiai tulajdonségaikban gyakorlatilag megegyeznek a jeléletlen
vegytletekkel, ugyanakkora molekulanként beépitett egy, jelen esetben két triciumatorn
nagy moldris aktivitdsa lehet6vé teszi, hogy kis mennyiségi peptid jol mérhetsvé

véliék.

Fizkém-12

Az uranium beépiilése egyes boroszilikat (ivegekbe

Fiibidn Margit magiszteri hallgatd

BBTE Kolozswir, Kémin Kar, Szervetlen Kémin Tanszék

Temuvezetd: Dr. Veress Erzsébet egyetemi docens

A dolgozatban nukledris hulladék tarolasira készitett, nagy alkdlifémoxid tartabmi
boroszilikdt iivegek egyes fizikai és kémiai tulajdonsdgainak véltozasat vizsgaljuk az

{tveg Osszetételének fiiggvényében.

Munkénk soran elfallitottunk 5 kiilonbdzd dsszetételil tiveget, és ezek 30% uran(VI)
oxidot tartalmazé médosulatat. Az elGallitott tivegeknek olyan tulajdonségait vizsgéltuk,
amelyek befolyasolhatjék szerkezeti stabilitdsukat és a kérnyezeti tényezdkkel szembeni

ellendlloképességitket. Ennek érdekében:

Réntgendiffrakeiéval és IR-spektroszkdpival tanulmanyoztuk az tiveg homogenitasat,
lokdlis szerkezetét, kristdlyosodasi hajlamat, a mikrokristélyos fazisok megjelenését és
természetét

Termikus analizis segitségével kovettitk az Gvegek magas hémérséleten mutatott
viselkedését, meghatdroztuk az dtalakuldsi hémérsékleteket és a ligyuldsi pontot. (a
hé hatdsdra végbemend szerkezeti dtrendezédéseknek nagy a jelentdsége, hiszen a
nukledris bomldst az tivegben héfelszabadulassal jaro folyamatok kisérik, az ennek
kovetkeztében felmelegedett anyagban pedig példaul. kristalyosodéas kezdddhet)

Pasztazd elektronmikroszképos felvételekkel vizsgaltuk a minta torésfelitletét (a
médszer a minta Gsszetételének homogénségérdl, az esetleg jelentkezd fazisokrdl, az
urdnoxid beépiilését kisérd morfologiai valtozasokrdl szolgdltat mechanikat illetve

szerkezeti szempontbdl jelentds informéciot).




Fizkém-13

A sugardozis elker(llésébdl ereds haszon és averzid meghatarozasa

lakossag kdrében
Katona Tiinde okl. kérnyezetmérnik
Veszprémi Egyetem Radiokémia Tunszék
Témavezet6: Dr. Kanyir Béla egyetemi tandy

A sugdrvédelem alapelvei kozé tartozik az optimdlés, a sugdrzasok alkalmazasibél -
szarmaz0 elonyck kihaszndldsa mellett a sugérterhelések lehets legalacsonyabb szinten :

tartdsa, az adott térsadalmi és gazdasagi viszonyok kozott. A feladat rendszerint koliség-
haszon elemzésre vezethetd vissza, amikor figyelembe kell venni az egészségkarosodds
kockazatat, illetve a kockédzat cstkkentéséhez szitkséges intézkedések koltségeit.

A déziscsdkkentd beavatkozasbl, pontosabban az elkeriilhet6 dézisbél eredd haszon
(koltség-csokkenés) paramétereit az

o(d) = o, (d/d,)?

kifejezés felhasznaldsdval becsiiltiik, ahol d az egyéni dézis [mSv]; d az egyéni referencia
dézis: 0,1 mSv effektiv dézis koriili érték; o, az egységnyi kollektiv dézis elkertilésébgl
szarmaz6 haszon [Ftszemély'SvY] a referencia dézisnal {d = d, esetén); és ,a” az averzids
tényez6 [-], mely a nagy egyéni dézisoktél vals idegenkedést fejezi ki.

Ezen Gsszefiiggés és egy fizetési hajlandésdgra vonatkozé (willingness to pay,WTP)
lakossdgi kérdsiv felhasznaldsaval becsiiltiik az o, és az a averzids tényezé értékét.
Az altalunk alkalmazott kérdéiv eredetileg a franciaorszdgi Sugérvédelmi Kutaté
Kézpontban (CEPN) késziilt munkahelyi helyzetre, ezt alakitottuk 4t tgy, hogy a
lakossag kirében végezhessiik el a felmérést.

Eddigi, 118 egyén kozremiikodésével késziilt felmérési eredményiink szerint:
oty = 2,70 (0,68-60) MFt.személy'Sv* és 2 = 2,51:0,39.

Akapott o értéke 5-6-szor kisebb a fejlett orszdgokban (pl. USA, Franciaorszdg) néhany
evvel ezel6tt becsitlt értéknél, ami érthetd a GDP és mas gazdasagi jellemzék kozéiti
eltérés miatt. Az averzi6s tényezé azonban nalunk nagyobbnak adddott, valészintileg
az utébbi évek, évtizedek sugdrvédelmi nehézségei, az idegenkedés névekedése
kévetkeztében.

Fizkém-14

Atomerémdi g6zfejlesztdk korrdzios térképének készitése
Kdsa Norber V. évf. vegyészmérntid
Veszprémi Egyetem Radickémia Tanszék
Témavezetd: Dr. Varga Kalmin egyetemi tandr
A Paksi Atomerdmii élettartalménak meghosszabbitdsa, valamint az esetleges
teljesftmény novelése szempontjabdl egyértelmfien latszik, hogy a gozfejlesztdk jelentik
az egyik meghatarozé korlatot. Mivel a VVER 440/213 tipusit reaktorblokk tervezésénél
a gbzfejleszték cseréjével nem szamoltak, egy gézfejlesztd meghibasodasa vagy cseréje is

jelentene. A Paksi Atomer6mfi primer- és szekunder kori viziizemét értékelve, illetve a
kémiai dekontaminalasok korrdzids hatdsait elemezve mdr t6bb éve megfogalmazddott
egy olyan korrdziés-térkép” készitésének az igény, amely magéban foglalia a
gbzfejlesztok ausztenites acél hfatads csoveinek korrozids és radioaktiv kontaminacios
allapotfelmérését. A 2000-2002 idGszakban a Paksi Atomer6mii Rt. tébb szerzodést
kotott a Veszprémi Egyetem Radiokémiai Tanszékével tematikus korrdzids és radioaktiv
kontamindcié vizsgéalatokra killonbozé gézfeflesztSkbdl szarmazd héatadé ausztenites
acélcsGmintdkon. l

A projekt keretében ezévben lehetdség kindlkozott &t Gjabb g6zfejlesztobdl szarmazo
cséminta korr6zids dllapotanak tematikus vizsgalatira, s a kufatdsokba én is
bekapcsolddtam.

A feladatom 5 db ausztenites korrdzidalld acélesOminta korrdzids sajitségainak (passziv
allapot és morfolégia, véds-oxidréteg vastagsiga és kérniai 6sszetétele) tanulményozasa
és clemzése volt. Az acélesdmintdk feliiletének passziv dllapotat potenciosztatikus
polarizdciés médszerrel vizsgéltam. A mintdk — primerkéri héhordozdval érintkezd
— bels6 felitletén kialakult oxidréteg morfolgidjat és kémiai Osszetételét pdsztazéd
elektonmikroszképpal (SEM), illetve elekirongerjesztésfi  energia-diszperziv
réntgenanalitikai (EDX) modszerek eredményeit felhasznalva tanulméinyoztam.




Kofloid-01

Enzimek rOgzitése szilikdban szol-gél médszerre!
Dudgs Zoltdn, V. évf. vegyészo
Temesvdri Nyugati Tudomdtyegyetem Kémia-Bioldgia-Foldrajz Kar Kémia Tanszék,
Témavezeld: D, Preda Gabriella egyetemi adjunkius
Az interdiszciplindris teriilet, amely Osszekoti az anyagismeretet a bioldgiaval, az
egyik legkeresettebb kutatdsi teritletté fejlsdott [1, 2]. Az utébbévben tortént fejlédés
a szol-gél technolégidban egyedi elénytket jelentett az optikai szenzorok, katalitikus
hordozék és polimérek szintézisében. Kerdmisk és kiilénbozé formajd (monolit, film,
por, szdl) tivegek gydrtdsa vonzéva tette ezen anyagok felhasznaldsat a biokatalitikus
szintézisekben, biotechnolégidkban, az orvostudoményban és kérnyezetvédelemben,
A szol-gél technolégia egy 1j médszer amely lehetdvé teszi a szilikét tivegek szintézisét
szobahémérsékleten [3]. E technoldgia napjainkban valé kibévitése bebizonyitotta, hogy
a biologiai aktivitds bevihetd és fenntarthal6 szilika gélekben [4-5]. Szilika iivegekben
rogzitve lettek: metalloproteinek, enzimek, antitestek és egész sejtek is.

A dolgozat enzimek (protedzok és amilizok) szol-gél technolégia tévén tortént
rogzitésének eredményeit tartalmazza. A kutatss célja stabil és aktiv biokatalizatorok
egyszerQ ¢és hatdsos médszerekkel val6 elGdllitisa. Tanulményoztuk az ultrahang, az
enzim mennyiség, a viz/tetraetoxiszilan (TEOS) ardny és additivok hatdsait a rogzités
hatékonysagdra. A szol-gél technolégidl ésszehasonlitottuk adszorbcié és entrapdlds/
lerakédds médszerekkel. Az elGallitott enzim-iiveg kompozitok biotechnol6gidkban és
vizes vagy/és szerves kizeges bioatalakitdsokban katalizatorként lesznek felhasznalva.

Irodalom
{1] Avnir, D,; Braun 8,; Lev, O.; Ottolenghi, M. (1994) Cherm. Mater6, 1650-1614,
[2] Livage, J.; Coradin, T,; Roux, C.C. (2001) J. Phys. Condens. Matier, 13, R673-R691.

[3] Brinker, J.; Scherer, GW. (1990) Sol-Gel Science: The Physics and Chemistry of Sol-Gel- Processing,
Academic Press, Boston.

[4] Reetz, M.T,, Zonta, A., Simpelkamp, J. (1996) Biotechnol, Biveng, 49, 527-534,
I5] Reetz, M.T.; Wenkel, R.; Avnir, D. (2000) Synthesis, 6, 781-783.

Kolloid-02

Molekulatdmeg-eloszlas szamitasa és tervezese élG polimerizacios
reakcional
Farkas Eszter V. éuf. vegyészmérnok

BMGE Kémini Informatika Tanszék
Témavezets: Dr. Meszéna Zsolt egyetemi docens

A mianyagok fizikai és kémiai tulajdonsdgat dontGen az szabja meg, hogy milyen
molekulatdmegi ldncok épitik fel, és ezek a lancok egymdashoz viszonyitva milyen
mennyiségben vannak jelen. Ezért fontosak a molekulatémeg-eloszlas meghatarozdsara

irdnyuld szadmitdsok.

A molekulatoimeg-eloszlds szdmitdsdra szdmos médszer ismert, dolgozatomban a
monodiszperz lancnodvekedés médszerére épiild szamitdsokat végeztem.

Munkém sordn elészor azt vizsgaltam, hogy a tervezési algoritinussal kapott betdplalasi
inictdtorprofil milyen hatékonysdggal képes reprodukilni a tervezeft pillanatnyi
molekulatémeg-eloszlast, és az ebbdl szdrmaztathatd pillanatnyi GPC diagramot. A
Predici szoftver segitségével ebbdl az inicidtorprofilbdl meghatdroztam egy szimitolt
molekulatomeg eloszldst és GPC-t. A Predici nem haszndlja fel az altalunk alkalmazott
egyszer(sits feltételt, igy a pontos eloszlast adja meg. Osszehasonlitva a tervezett GPC-t,
aszamitott GPC-vel rendkiviil j6 egyezést tapasztaltam. Erre vonatkozdan a dolgozatban

kett$ kidolgozott szamitdsi példat ismertetek.

Munkam madsodik részében a monddiszperz lancndvekedés modszerrel tetszdleges
inicidtorprofilbdl kiindulva hatdroztam meg a folyamatos kevert tartilyreaktorban
zajlé, €16 polimerizacids reakcié idében atlagolt molekulatémeg-eloszlasét leird GPC
diagramot. A kapott eredményeket Gsszehasonlitottam egy olyan médszer szdmitdsi
eredményeivel, amely nem tartalmazza a monodiszperz lancndvekedés egyszer(isits

feltételét.
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Uj mddszer csillag és hiperelagazasos poliizobutilén szintézisere
Kali Gergely IV, éuf. vegyész

ELTE Kémini Technoldgiai és Kornyezetkémini Tanszék

Témavezetd: Dr. Iodn Béla egyetemi magintandy

Kilénleges szerkezetitk és tulajdonsagaik kovetkeztében a hiperelagazdsos és
csillag polimerek kutatdsét viligszerte nagy figyelem kiséri. Mindkét tipust polimer
eselén nagyszamt eligazds taldlhatd, és ez azt eredményezi, hogy ezek viszkozitdsa
molekulatomegitkhéz képest igen kicsi. Tovabbd a lincok végén funkcids csoportok
helyezkedhetnek el. Mindez szdmos speciélis felhasznaldsi lehetGséget kindl.

A csillag polimerek el6allitdsdra eddig csupan kétiele lehet8ség adodott: a ,core-first”
valamint ,arm-first” modszerek. Monofunkciés inicidtorral az el6bbi esettel megegyezs
médon, AB blokk-kopolimert szintetizdlva prébéltunk meg csillag poliizobutilént
el6allitani. Tt is kihaszndltuk a révid polisztirol szegmens Onojtdsos reakcidra valo
hajlamét. Az igy nyert anyagok analizise GPC-vel és TH-NMR-rel igazolta a csillag alaki
poliizobutilén képzGdését, amelyben a csillag magjat az dsszekapesolodott igen rovid
polisztirol blokkok alkotjik.

A hiperelagazéasos polimerek el64llitasara négyféle modszer ismert: AB, (x22) tipust
molekuldk  polikondenzacidja, inimerek polimeriziciGja, szekvencidlis ojtasos
polimerizaci6 és az Snojtsos polimerizacié. Munkénk sorén bifunkci6s inicitorral olyan
poli(sztirol-b-izobotilén-b-sztirol) ABA tipusii blokk-kopolimert szintetizaltunk kvaziélé
karbokationos polimerizaciéval, amely csak néhény sztirol monomeregységet tartalmaz,
A monomer elfogyasit kivetSen nem &llitottuk le a reakci6t, hanem a polisztirol
énojtdsos Friedel-Crafts reakciGjat kihaszndlva kiséreltiink meg hipereldgazésos
poliizobutilént elallitani. Az 'H-NMR és a gélpermedcios kromatografids (GPC) analizis
azt igazolta, hogy ez a reakdi6 a sztirol adagoldsat kovetSen kb. 30 perc alatt lezajlik, és

nagy molekulatémegit hipereldgazasos poliizobutilén képzadik.

Mindkét eljards esetén kvdziéld karbokationos polimerizacids korildményeket
alkalmaztunk. A termék elGallitisira a lehetSséget az nydjtotta, hogy a sztirol
polimerizaciéjaban képzsdd karbénium ion nem csak lincndvekedésre képes, hanem
a lanc polisztirol szegmenseinek fenil csoportjéval Friedel-Crafts alkilezésben is részt
vehet. Ez pedig lanceldgazasokat eredményez, ami ABA bloklckopolimer eseten
hipereligazdsos, mig AB blokk-kopolimer esetén csillag polimer képzGdéséhez
vezet. Tudomdsunk szerint ilyen eljdrds még nincs leirva a szakirodalomban sem
- hiperelagazasos, sem csillag polimer szintézisére, vagyis elstként sikertilt ezzel a

modszerrel ezen tipust polimereket elGallitani.

Kolloid-04

Uj tipusu fluoreszcens latvanykozmetikumok formalasa

Majzik Andrea V. évf. vegyész

SZTE Kolloidkémiai Tanszék

Témavezets: Dr. Tombicz Etelka egyetemi docens .

AFLORIN Rt. a Szegedi Tudomanyegyetem négy tanszékének részvételével alkalmazott
kutatés-fejlesztési projektet inditott el 2 éve. A Kolloidkémiai tanszéken folyd kozmetikai
kutatisokba kapcsolédtam. A projekt egyik része a latvinykozmetikumok kérében j
hatdst keltd, lagy UV fényben élénk szinekben vildgitd, elsGsorban a haj és a korém
alkalmi dekoréldsdra vald, nappali fényben is esztétikus termékek kifejlesztése. Munkam
sordn flucreszcens festékeket tartalmazé hajzselé, hajlakk és korémlakk formaldssal
foglalkoztam. Feladatom volt, hogy a FLORIN Rt. kozmetikai alapkompoziciéi és
a projekt keretében az UNICHEM Kft. prébagyartasabol szarmazo fluoreszcens
pigment felhasznaldsaval mintdkat készitsek és vizsgdljam tulajdonsdgaik faggését a

pigmentkoncentréciét(’)l.

Az Gj tipustt latvanykozmetikumok fluoreszcens pigmentként rodamin molekula
kitlonféle szdrmazékait tartalmazzdk. Az irodalombél jol ismert a fluoreszcencia
emisszi6 érzékenye a molekuldris kérnyezetre. Igy a kozel azonos lathatd és fluoreszcens
szinti (hangolt abszorpci6 és fluoreszcencia emisszid) festékkompozicick kémiailag igen
eliérd matrixokba (pl. hidrogél a héjrﬁgzité zseléknél, alkoholos elegy a hajlakkoknal)
valé bevitele problémds, ami a festék molekuldk tivegszerfi polimer matrixba torténd
rogzitésével el6zheté meg. Ezzel egytttal a kiilénb6zd szinfi kompozicidk formdldsa
is egységessé valik. A probagydrtdsban piros festéket rogzitettek melamin-gyantaba.
A gyanta Orlésével dllitottdk elS a megfelelS szemcseméretli pigmentet. Az Grlés és a
szemcseméret analizis kériidlményeit kozosen dolgoztuk ki. A piros pigmenteket 5-
10% koncentraciéba vittem be a hajzselé, a hajlakk és a koéromlakk alapba. A mintdk
homogenizaldsat bedorzstléssel vagy ultrahangos kezeléssel oldottam meg. A
hidrogélek folydsi, a lakk szuszpenzidk {ilepedési tulajdonségait vizsgaltam. A pigment

~ kissé elfolyésitja géleket, a hajlakk kozegébdl pedig kifilepszik. Az iilepedés gatolhaté

organofil bentonit hozzéadassal. A kéromlakk alapban a pigment oldddott, ami a
fluoreszcencia majdnem teljes kioltdsahoz vezetett. A mintdkbdl {iveglemezekre réteget
készitettern, a hajzselét teszt-hajtincsekre is felvittemn, majd vizudlisan nappali és UV
fényben vizsgéltam.

A koromlakk fluoreszeens szinének intenzivebbé tételére, valamint a tdrolasi stabilitdsra
vonatkozé kutatésok még folynak. A litvanykozmetikai fejlesztés keretében a termékek
tovabbi szinekben (pl. kék, zold, sarga) kertilnek kidolgozésra.
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Kolloid-05

Stabilizatorok hatékonysaganak dsszehasonlitasa metallocen
polietilenben

Maloschik Erik V. éuf. vegyészmérndk
BMGE Mianyag- és Gumiipari Tanszék
Témavezett: Dr. Fildes Enikd tudomdnyos fSmunkatirs
A metallocén katalizatorral térténé polimerizacié a policlefinek el6allitasanak legdjabb
fejlesztési eredménye. Bar az j technoldgiaval eldéllitott termékek egyre szélesebb
kérben keriilnek alkalmazdsra, szdmos megoldatlan kérdés var megvalaszoldsra.
Egyik legfontosabb feladat a termékek optimdlis stabilizdldsa. Munkénk sordn két
kiilénbozs foszfortartalmd antioxidanst tartalmazé stabilizator-rendszer hatékonysdgat
tanulményoztuk metallocén katalizatorral polimerizalt polietilénben (PE). Vizsgdltuk a
polimer kémiai, fizikai és reol6giai tulajdonségainak véltozasat feldolgozds hatdsara, és
. dsszefiggésbe hoztuk a foszfortartalmi stabilizétorok kémiai dtalakuldsaval.

Avizsgalt metallocén PE-ben csak kis koncentriciéban vannak jelen telitetlen csoportok,
melyek a polimer gyenge helyei a stabilitds szempontjdbdl. A kisérletek bizonyitottak,
hogy ennek a polimernek a feldolgozési stabilizilasihoz lényegesen kisebb mennyiségii
antioxidansra van szitkség, mint a Phillips technolégidval gyértott PE-hez, ahol egy
nagysagrenddel nagyobb a telitetlen csoportok koncentracidja.

Mennyiségi sszefliggést allapitottunk meg a foszfor stabilizatorok oxidéciéjénak

mértéke és a PE kiilonbézd tulajdonsigainak valtozasa kozott. Feldolgozas sordn a
polimerben lanctordelddési és ldncndvekedési folyamatok jatszédnak le egyidejtileg.
Megéllapitottuk, hogy bér tbbszéri feldolgozds sordn a ldncnévekedési folyamatok
domindlnak, a névekedési és tirdelGdési reakciok ardnya erdsen fiigg az alkalmazott
foszfortartalmit  antioxiddns tipusdtél. A foszfonit tfpusi antioxiddns jobban
megakaddlyozza a makrogytkok kombindci6jat, mint a foszfit molekuldk. Foszfonit
jelenlétében jobban né a kisebb molekulatomegii frakcié ardnya, ezért kedvezdbben

befolydsolja a polimer reoldgiai jellemzdit, mint a foszfit antioxidéns.

Kolloid-06

Egésgatld adalékkomponensek el6allitasa és vizsgalata
Marosfdi Béla Botond V. éuf. vegyészmérnik
BMGE Szerves Kémini Technoldgia Tanszék
Témavezetd: Dr. Marosi Gyorgy egyetemi docens, Dr. Anna Péter kutatdmérniok
Az egyre erdsod6 kérnyezetvédelmi és biztonsdgtechnikai kovetelmények rmiatt a
miianyagok tulajdonsagait folyamatosan javitani kell. A miianyagok éghetdségének
csokkentését polimerizdcié sordn megfeleld komonomerek beépitésével vagy a
polimerizéciét kdvetSen égésgatld adalékokkal Iehet bizfositani. Tiiz esetén nemcsak a
kozvetlen égés jelenti a veszélyt, hanem a mfianyagok égése sordn felszabadulé mérgezd
gdzokis. .

Munkdm sordn a mianyagok éghetSségét olyan adalékrendszerekkel kivantam
csokkenteni, amelyekbdl egészségre artalmas gdzok az égés sordn nem fejlédnek. E
célbdl egy felhabosodd égésgatlé adalékrendszert vizsgaltam, amelyben a szenesedést
egy foszfortartalmit vegyiilettel, ammonium-polifoszfattal biztositottam, felhabosodé
komponensként melamint, szenesedd komponensként pedig az dltalam el&allitoit
vegyiileteket haszndltam. Az égést gétlé kokszos véddréteg kialakuldsa a mianyag
felilletén a foszforvegyiilet és a szenesedé komponens (pl. poliol) dehidratacids
reakcidjdra épiil. . Munkam célja idGzitett reaktivitisi komponensek eldallitasa,
azaz annak biztositdsa, hogy a polifoszfit és a poliol kozotti reakcié ne a polimer
feldolgozasanak hémérsékletén, hanem a mfianyag termék gyulladdsakor induljon
meg. Ehhez a poliol tipust szenesedd komponens reaktivitasat kellett csékkenteni. A
hidroxil csoportok reaktivitasat soképzéssel, foszforilezéssel, szililezéssel, polimerlancba

hatésat termikus analizissel, éghet6ségi, Raman mikroszképos és konduktometrias

vizsgalatokkal kévettem nyomon.

Munkdm eredmeényeként soképzéssel kielégits, foszforilezéssel valamint szililezéssel




Kolloid-07

A propilén-karbonat gy(iriifeinyilasos polimerizacioja

Matolesi 1ldiks V. évf. vegyész
DE Alkalmazoft Kémiai Tanszék
Témavezetd: Torok Janos egyetemi tanirsegéd

Propilén-oxid polimeriziciéjaval értékes poliéterek dllithatok el6, amelyeket felhasznal-

nak telitett és tel
tetlen poliészterek, alkid gyantak és elasztomer poliuretinok szintéziséhez.

A propilén-oxid oligomerek az epoxigyantak egyik afkotéeleme. Az iparban a
propilén-oxid ~ oligomereket Biszfenol-A [2,2-di{p-hidroxi-fenil)propan]  iniciator
alkalmazéséval gyértjdk. Az oligomerek léncvégein azonos funkcibs csoporfok
talalhatok. A propilén-oxid mérgez6, fokozottan tiiz- és robbandsveszélyes gaz. A
propilén-oxid polimerizécidjanak technolégidja ezért veszélyes; hiszen nagy Nyomason
és hémérsékleten kell azt végrehajtani. A propilén-oxid kivéltésara lehetSséget kinal a
propilén-karbondt, mely kénnyen kezelhet6 folyadék.

Munkénk sordn a Biszfenol-A monofunkciés analogjaval, a p-terc-butil-fenollal
dolgoztunk és ezt cseréltiik kiilonb6zé polaritasd, para helyzetben szubsztialt

fenolszarma-zékokra (p-krezol, fenol, p-klér-fenol).

Az igy elgallitott oligomerek heterotelekelikusak, azaz eltér6 fej- és labcsoportot
tartalmaznak (hidroxil és fenilszdrmazék), melyek mds és mds kémiai reakciokba
vihetSk.

A propilén-karbonatot fenol/bézis iniciator rendszer jelenlétében polimerizaltuk. A
reakci6 sordn a ciklikus karbonatok gyfirfije felnyilt és CO, kilépés mellett kaddott a
fenolat/alkoholdt rendszerhez.

Valtoztattuk a kisérleti paramétereket (reakci6id, monomer:inicidtor ardny, hémérséklet,
polimerizacids eljrdsok) és vizsgaltuk ezen paraméterek reakcibra valamint a termékre
gyakorolt hatsat. Tombpolimerizaciét és oldészeres polimerizaci6t alkalmaztunk.

A termékek szerkezetét és dsszetételét MALDI-TOF MS, NMR spekiroszkopiaval és
HPLC segitségével hatdroztuk meg. A HPLC kromatografiant UV detektort és off-line

tomegspektrometridt alkalmaztunk.

A polimerizacié sordn 6t kiilonb6z oligomer sorozatot sikeriilt azonositanunk.

Kolloid-08

A montmorillonit fellleti toltés heterogenitasanak meghatarozasa
Nyilas Tiinde IV. éof. vegyészo :
SZTE Kolloidkémind Tanszék

Témavezets: Dr. Tombicz Etelka egyetemi docens

A montmorillonit a rétegrécsos agyagésvanyok 2:1 tipusti rétegszilikdtjainak szmektit
csoportjaba tartozd dsvany. Jellemzdje a két SiO, tetraéder (T) réteg kozé beépiilt
AlO (OH), oktaéderes (O) réteg, a TOT kristalyszerkezet. A montmorillonit lamelldk
lapjain dllandé negativ toltések vannak a rcs Si- és Aldonjainak izomorf, nem-
sztdchimetrikus helyettesitése miatt, az ¢leken 16v6 tortkdtéseken pH-fiiggs véltozd
ltések alakulnak ki. A vizes montmorillonit szuszpenziék' viselkedését a lamellak

toltésheterogenitdsa hatdrozza meg.

Munkamban nétrium-montmorillonit (Swy-2) felilleti (6ltéseit hataroztam meg
kitlénbozé modszerekkel. Potenciometrids sav-bizis titrdlassal az éallandG és pH-
fiiggd toltésmennyiséget, az 4llandd negativ toltések mennyiségét, a montmorillonit
kationcsere-kapacitasat (CEC) pedig amménia- &s tenzid-szelektiv  elektrodok
alkalmazésaval hatdroztam meg, A CEC értékeket dsszehasonlitottam a hagyoményos
Mehlich-médszerrel nyert adatokkal. Az eredmények alapjan osszehasonlitottam a
fiiggetlen titon kapott eredményeket, megvizsgdltam a médszerek megbizhatdsdgat, a
mérési koriilmények, foleg a pH eltérésének figyelembevételével.

A Mehlich-médszerrel meghatdrozott kationcsere-kapacitdsok dtlaga nagyobb az
ammoniaszelektiv-elektréddal mért értékeknél. Az utdbbi eredmények j6 egyezést
mutatnak az irodalmi éridkekkel. Kidolgoztam egy 4j médszert, a tenzidszelektiv
elektréddal valé mérést, a felitleti toltés mennyiség meghatdrozdsdra. Potenciometrias
sav-bézis titralds adatait a fiiggetlen mddszerekkel meghatérozott dlland6 negativ és
a valtozé toltések NaCl koncentracié-figgd hatarfeliileti egyensilyait figyelembevevd
felitleti komplexalasi modelle! értékeltem ki.




Kolloid-09

Kémiailag modositott famintak feliletének jellemzése
Oszlinczi Agnes V. éof. biomérnik
Somfui Barbara V. évf. vegyészmérndk

BMGE Fizikai Kémia Tanszék
Témavezetd: Mohammedné Dr. Ziegler Hdikd tudomdiyos munkatdrs, Dr. Horoolgyi Zoltin egyeterni docens,

D, Piszii Istvdn egyetemi docens

Hat eurdpai {kocsanyos i6lgy (Quercus robur L.), juhar (Acer platonoides L), mogyord
(Corylus avellana L), magas kéris (Fraximus excelsior L), égerfa (Alnus glutinosa L. Gaertn)
és erdei fenyd (Pinus sylvestris L)} és hat trépusi {guayava (Psidium guayavd), mandula
(Terminarin catappa), indiai tolgy (vagy tikfat, Factona grandis), szegftiiszeg (Eugenia
aromaticd), mangd (Mangifera indica) és olvasoszemfa (vagy miatyankeserjét, Azadirachty

indica) faminta nedvesedési tulajdonsagait vizsgaltuk.

Mivel minden mikroorganizmus névekedésének alapvets feltétele a viz, ezért a fan
alkalmazott kiilonbézé felitleti kezelésekkel megndvelt hidrofobitdssal a gombak
szaporoddsa gatolhat6. Ugyanis a kezelés hatasira az adszorbedlt viz mennyisége
cstkken és a mikrobak is kevésbé képesek a fon megkotddni.

A famintik hidrofébizalisira klor-trimetilszilan, oktadecil-trikl6rszildn és N,N-dimetil-
trimetil-szilil-karbamét kloroformos oldatat hasznaltuk.

Megallapitottuk, hogy a hirom szililez6szer koziil a hosszl szénlancot és tobb reaktiv
csoportot tartalmazd oktadecil-triklér-szilan a leghatékonyabb. Az egy szubsztitudlhaté
csoportot tartalmazé reagensek hasznalatakor a kezeléssel egyidében a hidroféb
komponensek kiold6ddsa is lejatszédik, ami altaliban talkompenzdlja a szililezés
hidrofébizald hatésat.
Tovabbé elemeztitk az irodalomban jelenleg elfogadott Lifshitz-van der Waals — sav-
bazis modell rendszereinkre torténd alkalmazhatGségat, amelyet felitleti szabadenergia
_meghatérozasdra dolgoztak ki. Annak ellenére, hogy a fa pordzus (ezért fellép a
szivohatés), a felitleti érdesség nem elhanyagolhat6, a cseppek erdsebben nedvesitenek
a fasejtek orientéciéjanak irdnyaban és a felilet kémiailag heterogén, ez a model a
gyakorlati tapasztalatok szerint mérnoki/technolégiai problémdk megoldasiban
hasznos. Ugyanakkor szisztematikus hibdk jelentek meg, amikor erdsen hidrofobizalt

fafeliiltekre alkalmaztuk ezt a megkézelitést.

Kolloid-10

A kolcsdnhatas modositasa polipropilén-rétegszilikat
nanockompozitokban

Pukdnszky Béla iff. V. évf. vegyészmérmik
BMGE Milanyag és Gumiipari Tanszék
Témavezeld: Szizdi Liszlé Tamds doktorandusz, Dr. Pukinszky Béla egyetemi tandr
Szemben a hagyomanyos toltSanyagokkal, a nanckompozitokban jelentds erdsité
hatds érhetd el mér kis tolt6anyag tartalomnél [1-3]. A nagyobb merevség mellett n6
a héalaktartéssiguk, ldngallésaguk valamint gazzard képességitk is. A szilardsig
javuldsa a rétegszilikitokat tartalmazé nanokompozitokban gyakran elmarad a
varakozasoktol. Ujabban tgy prébaljak javitani az adhéziot a feliiletkezelt szilikét és a
polimer métrix kizott, hogy médositott oligomert kevernek a polipropilénhez [3-6]. A
maleinsav—anhidriddel ojtott oligomer (MAPP) képes a rétegszilikat (MMT) feliletéhez
kapesolédni, ugyanakkor apolaris részével bediffundalni a matrix polimer lincai kdzé.
A MMT/MAPP/PP rendszerekkel viszonylag sokan foglalkoznak az irodalomban,
de még mindig nem tisztézott az MAPP pontos szerepe [5,6]. A maleinsav—anhidrid
csoport nem tud kolcsénhatdsba lépni a szilikat feliiletével, mivel a tltSanyag felilete
mdr szerves kationokkal —atataban kvaterner amménium ionokkal — fedett. Masrészrél,
ha a médositott polimer mégis képes megkdt6dni a szilikat feliiletén, felmeriil a kérdés,

hogy mi torténik a feliiletiezels szerrel.

Kutatasunk célja elfogadhat6 vélaszt taldni ezekre a kérdésekre. Modell kisérleteket

végeztiink médositott PP, valamint kilonbozo felitletkezel$ szereket, illetve OMMT-t
tartalmazo rendszerekben. A reakcidkat DSC vizsgalatokkal és FTIR spektroszkdpidval
kovettitk. MAPF/OMMT kompozitokat készitettiink, hogy megvizsgéljuk a mechanikai
tulajdonsdgokat. Vizsgalataink szerinta maleinsav-anhidriddel médositott PP reakcidba
lép az amin feliiletkezelgszerrel, és imid keletkezik. Tovabbi kutatdsok szikségesek,
hogy meghatdrozzuk a pontos kapesolddasi mechanizmust a moédositott polimer és a

toltdanyag kozott.

1. Giannelis, E., P, Adv. Mater. 8, 29 (1996}

2. Nam, P, H., Maiti, P, Okamoto, M., Kotaka, T., Hasegawa, N., Usuki, A, Polymer, 42, 9633
{2001) :

3. Alexandre, M., Dubois, P, Mat. Sci. Eng, R. Rep. 28, 1 (2000)

4. Reichert, P, Nitz, H., Klinke, 5., Brandsch, R, Thomann, R., MiilhauptR., Macromol. Mater. Eng,
275, 8 (2000)

5. Kawasurmi, M., Hasegawa, N., Kato, M., Usuki, A, QOkada, A, Macromolecules 30, 6333 (1997}
6. Reihert, P, Hoffmann, B, Bock, T, Thomann, R, Miithaupt R,, Friedrich, C., Macromol. Rapid.
Commun. 22, 519 (2001)




Kolloid-11

Vizes kaolin szuszpenziok stabilitasanak és reologiai
tulajdonsagainak vizsgalata

S. Nagy Fva V. éuf. biomérmdk

BMGE Fizikai Kémia Tanszék

Témuvezet(: Dy, Horvolgyi Zoltdn egyetemi docens

Az agyag szuszpenzidk reologiai viselkedésének befolyasoldsa az ipar szdmos teriiletén

elengedhetetlen, példaul a kerdmia készitésnél, mélyfurd folyadékok alkalmazasakor,

papirgyartasban... stb.

A reolégiai viselkedés tanulményozésanak alkalmas kiegészitd médszere az egyenstlyi
iledéktérfogatok vizsgilata, mely hig rendszerekben érzékenyen jelzi a részecskék

adhézitjaban bekévetkez valtozdsokat.

Munkdm célja kaolinb6l készillt vizes szuszpenzitk reoldgiai viselkedésének
befolysoldsa elektrolit és polielektrolit adalékok alkalmazasaval, tovabba feltirni a
komponensek szuszpenzitba torténd beadagolasi sorrendjének reoldgiai viselkedést

meghatérozo szerepét.

Munkém sordn sikeriilt a szuszpenzié stabilitdsinak szabdlyozdsdval a reologiai
tulajdonsagokat kedvezs irdnyban befolydsolni kis és kozepes viszkozitdsi NaCMC,
valamint NaCl adalékok fethasznaldsdval, Megmutattam, hogy meghatéroz szerepe
van az adalék koncentraciok és kombinacick megvalasztasanak, valamint az adalékok
szuszpenziéba torténd beadagolési sorrendjének. Munkam soran igazoltam, hogy az
adalékok megfelels adagoldsaval befolydsolhaté a folyashatdr, elérhet6 a szuszpenzio
alacsony viszkozitdsa magas szdrazanyag tartalom mellett, aminek példdul nagy
jelentdsége van a papirbevondsban. Tovabba meghatérozott tomegardnyban, megfelelG
sorrendben bekeverve a polielektrolitokat nagyfokt tixotrépia érhetG el, amely
biztosithatja a szuszpenzié szételegyedés nélkili taroldsat, és elényds lehet hibamentes

bevonatok el6allitasénal.

Kimutattam, hogy a szuszpenzié stabilitdsanak, illetve reolégiai tulajdonségainak
befoly4soldsdban nagy szerepe van az alkalmazott polimerek kvézi irreverzibilis
adszorpcidjanak, valamint a polimer keverékek felhasznaldsakor fellépé ,site-blocking”

mechanizmusi hidképzo aggregacionak.

Kolloid-12

Mag-héj kolloid rendszerek el6allitasa emulziés polimerizacidval

Szaldki Melinda IV, éuf vegyész

DE Kolloid-és Karnyezetkémiai Tanszék
Témauvezetd: Dr. Borbély Jinos egyetemi docens
A mag-héj polimer alapt kolloid rendszerek a kiilonbdz6 tulajdonsigok kombindcidja
révén szAmos teriileten nyernek alkalmazdst. FilmképzS anyagként igen elonyGsen
alkalmazhatdk, melynek sordn a mag biztositja az elonyos mechanikai (pl.: keménység,
karcallésag) tulajdonsdgokat. Ugyanakkor a héj olyan monomerekbd] épil fel, melyek
lehet6vé teszik a koherens film kialakulsét. Specilis alkalmazasi teriilet a fogdszati
alkalmazas, ahol ragaszts- illetve tomd&anyagként polimer rendszereket hasznélnak.
Jelen kutatdsi téma azt a célt tiizi ki, hogy olyan mag-héj kolloid rendszereket fejlesszitnk
ki fenti alkalmazasra, ahol a héj rész hordozza a kiemelked$ statikus mechanikai
tulajdonsdgokat (keménység). Ugyanakkor a mag alkalmas legyen a dinamikus
igénybevétel hatdsainak kikiiszobélésére. fgy egy kemény-rideg és ligy-flexibilis
rendszert Stvizhetink egy kolloid rendszetben. Mind a mag mind a héj szerkezet
elallitasa mono- és di- illetve trivinil monomerek gydkos polimerizacidjéval torténik.
Sziikségesnek ldttuk a mag és a héj polimerek kiilén-kiilon valo szintézisét, A mag
polimereknél vizsgaltuk a kettGs kotések jelenlétét, a konverzi6 reakci6id6 fiiggését,
valamint azt, hogy a monomerek mdlardnyénak valtozdsa hogyan befolyasoljik
a keletkez6 polimer tulajdonsigait. A héj polimereknél is elvégeztitk ezeket a
vizsgdlatokat. Az elvégzett kisérletekbdl feltételezéseink szerint sikeriilt olyan ojtésos
polimereket szintetizilni, melyben a mag trimetilolpropén-trimetakrilét, sztirol
tartalmi, a maghoz oldallincként, ojtasként kapesolod6 lanc butil-akrildt homopolimer.
A kapott kopolimer magja kemény a héj pedig rugalmas.A polimerek molekulatdmegét
gélpermedcis kromatografidval (GPC), méretét transzmisszids elektromikroszképpal
(TEM) hatéroztuk meg.A GPC méréseknél a polimerek tetrahidrofurdnos oldatat
vizsgaltuk, a TEM felvételeknél a polimer részecskék szolvat {toluolos oldat) burkat
elparologtattuk.Az dltalunk el6allitott polimerek térhdlGs rendszerek, a GPC méréseknél
felhasznalt standard oldatok polisztirol homopolimerek. A méréseket molekulatémeg
meghatdrozdsara nem haszndlhatjuk, mert a hidrodinamikai térfogat, méret nem
feltétlenii] ardnyos a molekulattmeggel. Oldatban a linedris polimerek jobban ki tudnak
gombolyodni, nagyobb hidrodinamikai &tmér6vel rendelkeznek, mint a térhalds
polimerek esetében, Tovabbiakban szeretnénk olyan kopolimer rendszereket elGallitand,
melyekben a mag rugalmas a héj pedig kemény, mechanikai hatdsoknak ellendlls.




Kolloid-13

DPPE (dipalmitoil-foszfatidil-etanolamin)/viz alapu liposzémak
elGallitasa és szerkezetének tanulmanyozasa

Lirbdn Edit V. éuf. biomérndk
BMGE Fizikai Kémin Tanszék
Témavezetd:Dr. Bita Attila egyetemi docens
Dolgozatomban a dipalmitoil-foszfatidil-etanolaminbél (DPPE) és vizbdl feléptlt =
liposzémarendszer szerkezeti és fzisdtmeneti sajitsagait vizsgaltam. A rendszerhez ;. Rea kcié kin eti ka és kat a | izi S
2,4-dikl6r-fenol-t (DCP) adva azt tanulményoztam, hogy milyen véltozasokat okoz ez a
toxikus molekula a modellmembrén sajétsagaiban. ’

A 24-dikl6r-fenol, szennyezd molekula a kalorimetriss mérések szerint mér nyomnyi
mennyiségben is véltozasokat okoz (a DCP/DPPE < 10%). A gél-folyadékkristalyos
fazisitmenetre jellemz8 DSC gotbe profilia dsszetett: két kb, 2°C-os ktlonbséggel
jelentkezd, két dtmenet szuperpozicidjaként lehet értelmezni. A DCP ndvekvs
mennyisége a magasabb hémérsékletnél mutatkozo cstics ardnyat niveli. Mivel a cstcs
dsszetett jellege mind a két DCP koncentriciéndl megfigyethets, arra a kovetkeztetésre
jutottam, hogy a DCP inhomogén eloszldst a kettsrétegben. A DCT inhomogén
eloszlast erSsitik meg a nagyszog rontgendiffrakcioval nyert szérasgdrbék is. A kis- és
a nagyszogl szérasok eredményei egyiitiesen azt mutatjdk, hogy a DCP-ben gazdag
és szegény szigetek laterdlis irdnyban mutatnak szerkezeti eltérést, de a diklér-fenol
lokalis koncentraci6ja nincs hatdssal a réteg vastagsagara. A spektrofluorimetrids mérési
eredmények jelzik, hogy mind a tiszta, mind a szennyezett rendszer folyadékkristdlyos
allapotban valnak apoldrosabbd, melynek mértékét a DCP koncentrédciGja lényegesen .
befolyasolja. Az UV mérésekre alapozva arra a kivetkeztetésre jutottam, hogy a DCP-
nak csak igen kis hdnyada épiilt be a liposzéma ketisrétegeibe, valamint a beépiilés a

rendszerhez adott DCP mennyiségének fiiggvényében valtozik.

Osszegzésiil megéllapithatjuk, hogy a 2,4-diklér-fenol a membranba beépiil és annak
sajatsdgait megvaltoztatja, Ezek a fiziko-kémiai valtozasok a redlis rendszerekben,a DCP
lebontédsara képes baktériumok membranjiban bekdvetkezve azok membransajatsagait
megvaltoztatjdk. Ezek a vilfozdsck a baktériumok kérosoddsdnak magyardzatiul

szolgdlnak.




Rkin-01

szén-tetraklorid lebomidséanak modeliezése plazmaban
Koudes Tamds, TV, éuf. vegyész.
ELTE Fizikai Kémiai Tanszék
Témavezeld: Dr. Turdnyi Tamds egyetemi docens
A perhalogénezett szénhidrogéneket kordbban nagy mennyiségben  allftottak
el 6s hasznaltak szamos lerileten. Ezek az anyagok veszélyesnek bizonyultak a
sziratoszférai bzonra, és betiltdsukrél nemzetkozi egyezményeket kotottek. Megoldando
probléma azonban a felhalmozott készletek kornyezetbardf, biztonsdgos lebontisa.
Megsemmisitésitkre a legigéretesebbnek t{ind médszer lebontésuk termikus plazméban.
Az ulébbi években nagy szamt kozlemény jelent mega perhalogénezett szénhidrogének
plazméban val6 lebontdsdnak kisérleti vizsgdlatardl Nagyon kevés dolgozat foglalkozott
azonban a reakcickinetikai folyamatok részletes lefrdsdval, ¢s ezek sem a globalis
felmelegedésért nagymértékben felelbs szén-tetraklorid lebontdsat vizsgaltak. '

Munkénk soran a szén-tetraklorid lebomldsi kinetikajat modelleztitk termikus
plazmaban 300-7000 K hémérséklet tartomanyban. Elsékénit hoztunk létre olyan
reakciémechanizmust, amely leija a CCl, bomlasét termikus plazmaban. A
reakcidmechanizmus 12 anyagfajta 34 elemi reakciGjit tartalmazza; a szikséges
termodinamikai és reakciékinetikai adatokat korszerfi adatbazisokbol gyijtotiik dssze.
A modellezett viszonyok megfeleltek egy friss kisérleti cikkben lefrt koritlményeknek.

Szamitésaink alapjan az adott koriilmények mellett a CCl, lebomlasa kb. 70 %-os,

ami kozel van a kisérletileg észlelt 60 % lebomlési ardnyhoz. Megvizsgaltuk az egyes
reakcidlépések fontossigdnak valtozdsat a reakcié soran, és megéllapitottuk, hogy a
34 reakci6lépésbsl 29 reakcidlépés fontos valamelyik id6pontban, mig 5 reakdidlépés

elhagyhaté a mechanizmusbdl. Korabban csak termodinamikai egyensilyi modellel

irtakle a szén-tetraklorid lebontésat termikus plazmadban, ésazilyenmodell rosszul becsti

a koncentriciokat az alacsony hdmérséklett tartoményokban. Az altatunk kidolgozott

mechanizmus felhasznélhaté hatékonyan miikods, szén-tetraklorid megsemmisitésére

alkalmas plazmaberendezések tervezésénél.

Rkin-02

Co(liN-EDTA- képz6dése a Coli-EDTA> - H,0, reakcidban
Csdszir Agota IV. éuf vegyészd
SZTE Fizikai Kémini Tanszék
Témavezetd: Dr. Peintler Gibor egyetemt adfunkius,
A Co(IIl)-ionok kémidja tobbszor kertilt az érdeklGdés elterébe a kutatasok folyaman.
Az 1930-as években a komplex képzédését vizsgilta Schwarzenbach, ugyanis
a Co(II)-EDTA- (a tovdbbiakban Co™Y?) az eddig ismert legnagyobb stabilitasi
allandé6val (IgK>41) rendelkezik az EDTA-val képzett komplexek kozott. A kristalytér
elmélet fejiGdésekor is vizsgaltdk ezt a komplexet és ennek kapcsdn javaslatot tettek a
képzo’désé;lek mechanizmuséra is: a CofY> — H,0, reakciéban CoYH, 0" képzadik,
amely képes protonalédni és deprotondlédni is, és mindhdrom forma— eltérs
sebességgel — irreverzibilisen dtalakul Co™Y -4 A Col"Y?- - H,0, reakcié a 90-es években
valt érdekessé, mivel ez az els@ olyan frontszerfien is lejatsz6dé reakcid, amelyben az
autokataliztor nem sav, hanem bazis. Ezen vizsgdlatok sordn meriilt fel a gyan(, hogy
a fent lefrt mechanizmus nem helyes, ezért TDK-munkam célja annak vizsgalata volt,

hogy milyen termékek és milyen médon képzddnek a reakcidban.

A pmmka kezdetekor célom a H,O,-mentes Co'Y--oldat el6dllitdsa volt Coly*
oxiddci6javal. Mds oxidaloszerek haszndlata, a hidrogén-peroxid felesleg kvantitativ
eltavolitisa, valamint az elektrokémiai Gton Lorténd elGallitis nem vezetett eredményre,
csak a CollY? sztdchiometriai feleslegben valé alkalmazdsdval kaptunk H,O,-mentes
oldatot. A Co™Y- mas médokon térténd elsallitasaval is kisérdeteziiink, nem Co'Y?-bdl
Kiindulva. Az eléallitott oldatokkal szisztematikus sztochiometriai és kinetikai méréseket
végeztiink, amelyek értékelésének f6bb eredményei a kovetkezdk:

A reakcié sztdchiometridja szigordan 3:2 a [H,0,]/[Co™Y*], ardnyra vonatkozdan a
0,024<[H202]0/[C0“Y1-]n<3,0 és 6<pH<IL5 tartomanyban, figgetlenil a kezdeti
Kkoncentraciktél, Az irodalom alapjan 1:2-es vagy pH-fiigg0 ardnynak kellene lennie.

Az irodalmi adatokkal ellentétben Co"YH,O  nem képes protonalédni a 2<pH<6
tartoméanyban, és Co™Y- csak a Co''YH, O~ deprotonalt formajabdl képes képzbdni.

A Co''Y- lizgos kézegben nem stabil, pH>12 oldatban bomlik barna csapadék képzidése

kézben.

A dolgozatban javaslatot tesziink a (de)protondlodasi folyamatok kinetikdjara.




Aromas aminok TEMPO-katalizalt kapcsolasi reakcidinak
reakcidkinetikai vizsgalata
Csonka Robert V. évf. vegifész
Veszprémi Egyetem Szerves Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Kaizer Jozsef tud. mis. MTA Petrolkémiai Kutatdcsoport,
Dr. Speter Gabor egyeterni tandr
Azorvosi gyakorlatban szédmos fenoxazin-, illetve fenazintartalmi készitmény ismeretes,
melyeknek biolégiat aktivitasukat tekintve antibakterialis, antitumor, valamint virus-
és gombadlé hatést tulajdonitanak. A fenoxazin, illetve fenazin szdarmazékainak

bioszintézisét a novényvilagban a Pseudomonas és Streplomyces gombékban talalhaté

enzimek végzik (1-2).
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Fzen enzimek csoportjéba tartozik példdul a réztartalmii fenoxazinon szintetz
enzim, amely katalizdlja az aminofenoloknak a megfeleld fenoxazin szdrmazekka
térténd oxidativ kapesoldsi reakciéjat. Mivel az enzim hatdsmechanizmusdrdl eziddig
kevés ismeret 4ll rendelkezésiinkre a gyakorlatban szdmos Gn. bioutanzd reakcié
keriilt kidolgozésra, melyek vizsgalata egyréézt enzimonoldgial masrészt preparativ
jelentGséggel birthat. Eddigi feltételezések szerint az enzim és annak modellreakcidi egy
haromszor kételektron-oxidacids folyamattal frhatéak le, az elsé 1épcsSben keletkezd
o-benéokinon—mongimin, illetve o-benzokinon-diimin koztitermék képz6désén
keresztil. Annak eldontése céljabol, hogy a feltételezett intermedierek hdny lépésben,
valamint milyen mechanizmus szerint alakulnak ki szabadgydkek jelenlétében végzett
modellreakcidk kidolgozasét és vizsgalatat tliztitk ki célul.

Megdllapitottuk, hogy a 2,2,6,6-tetrametil-piperidinil-oxil gyok (TEMPO) katalizélja
a Z-aminofenol és az o-fenilén-diamin 2-amino-3H-fenoxazin-3-on-na, illetve 2,3-
diamino-fenazin-nd torténd oxidativ kapcsoldsi reakci6jat. A reakcitkinetikai mérések
eredményei bimolekulas sebességi egyenletekhez vezettek (v = kobs [amin] [TEMPQY)),
amelyek alapjén - a szdmolt aktivaldsi paramétereket is figyelembe véve - javaslatot
tettink a vizsgélt reakcidk mechanizmusdra vonatkozdlag. A vizsgalt reakcitk
dsszehasonlitisarél és a javasolt mechanizmusokrdl a dolgozatban, illetve az el6adasban

részletesen beszamolunk.
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Rkin-04

A vas(l -szulfat ionpar képz6édésének egyensulyi és kinetikai
vizsgalata

Kormdmnyos Baldzs IV. évf vegyész
SZTE Fizikai Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Peintler Gabor egyetemi adjunkius,
A megallitott dramlds elvén miikdds, Gn. ,stopped-flow” spekirofotométerek a gyors
reakcick kinetikai vizsgalatdhoz alapvetd fontossagi készitlékek. A tanszéken kordbban
kidolgoztak egy aj kalibraciés eljaréstilyen tipust késziilékekre, és ennek szemléltetésére
kerestek kellen egyszer( és az adott készillékkel mérhet reakciot. Ezen kutatas sordn
keriilt az érdekl6dés kézéppontjaba a vas(lIl)-szulft ionpar képzddése, melyrél az
emlitett mérések sordn bebizonyosodott, hogy az ionpéar keletkezése a “stopped-flow”

idgtartomanyba esik.

Ahhoz, hogy a reakciét a fent leirt célokra alkalmazni tudjik, annak teljes kinetikai
leirdsdra szitkség volt. Az irodalmazds sordn azonban kideriilt, hogy a rendszer

latszdlagos egyszeriisége ellenére, annak sem egyensiilyi, sem kinetikai viszonyai még
nem tisztdzottak. Bar a reakci6t a 60-as években szadmos kutatécsoport vizsgilta, azok
eredményei ellentmonddsosak, és a megadott egyensilyi és kinetikai egyiitthatck
nagysagrendi eltéréseket mutatnak. Kideriilt tovabba az is, hogy szdmos esetben lett
volna mér sziikség e rendszer egyensiilyi adataira més teriileteken végzett kutatdsok

sordn, azonban ezek nem &lltak rendelkezésre kellé pontossaggal.

Tudoméanyos Didkkéri munkam sordn feladatom az volt, hogy a rendelkezésre allo
irodalmi adatokbdl kiindulva megtervezzek és elvégezzek pontos egyenstilyi méréseket,
majd az igy nyert pontos egyenstilyi adatok alapjin megtervezzek és értékeljek egy teljes
kinetikai vizsgalatot.

A dolgozatban bemutatom:

—a vas([II)-szulfat rendszerrel kapesclatosan végzett irodalmazas eredményeit,

—a didkkéri munka elézményeként végzett projekimunka soran szerzett és a didkkori
munka sordn felhasznAlt tapasztalatokat,

—az egyensilyi és a kinetikai méréssorozatok tervezésénak elveit és megvaldsitasat,
valamint a kisérleti eredményeket és azok értékelését.




Rkin-05

Telitetlen szénhidrogének adszorpciods &s deszorpcios
paramétereinek meghatarozasa heterogén gyulladasi meérésekbéi
Kowdcs Tamds IV, éof. vegyész
ELTE Fizikai Kémiai Tanszék
Témavezetd: Perger Tamds PhD haligald, Dr. Turdryi Tamds egyetemi docens

Tudomanyos didkkéri dolgozatomban Gsszefoglaltam az utdbbi évtizedek katalitikus
égési kutatdsainak legfontosabb eredményeit, és bemutattam azt a Prof. César Trevirio
elgondoldsan alapuld, frissen kidolgozott elméletet, amely leirja a katalitikus gyulladds
hémérsékletftiggését a gazelegy Osszetételétdl. Az elmélet alapjan az alabbi egyenletet
kapjuk az C,H, és C;H, heterogén gyulladdsdnak esetére:

THL, &, Fygexpl-Eyy / RT)= 2 RT’(aj((—: JZ; gﬁi—l]

¥ e

ahol TH, L, A, o, X, X,, W, W, a kémiai rendszertdl, illetve a kisérleti koriilményektsl
fliggd paraméterek; S, és 5, az éghetd anyag illetve az oxigénmolekula megkét6dési
egytitthat6; az A;, preexponencidlis tényezd és E, aktivdlasi energia az éghetd
anyag deszorpcidjanak sebességét lefré Arrhenius-egyenlet paraméterei. A képlet
felhasznéléséval a T gyulladdsi hdmérséklet kiszamithato, illetve kiséreti gyulladdsi
hémérséklet-gazosszetétel adatsorbdl a fenti adszorpcids és deszorpciés paraméterek

nemlinedris illesztéssel meghatarozhatok.
Cho és Law (Combustion and Flame, 66, 159-170 (1986)) megmérték tobb éghets anyag

heterogén gyulladasi hémérsékletét polikristdlyos platina katalizdtoron a gazosszetétel
fiiggvényében. Kisérleti adataikbdl nemlinedris illesztéssel az alabbi tabldzatban szerepl’

fizikai dllandékat hatdroztuk meg; a hibahatdrok 95%-os konﬁdencia—intervaliumhoz(

tartoznak. A meghatdrozott értékek heterogén égési berendezések tervezésénél fontosak,

azonban eddig nem volt ismeretes mért vagy becsiilt értékiik.

C,H, C;H;
Exp/ kI mol! 135,6 £20,9 160,8 + 52,9
Seo/Son 56+ 19 119+ 17

Rkin-06

Szteranvazas vegylletek karbonilezése ionfolyadékokban

Takidcs Eszter IV. éof. vegyészmérnok

Veszprémi Egyetem Szerves Kémia Tanszék

Témavezetl: Skoddné dr. Foldes Rita egyetemi docens

A homogénkatalitikus folyamatok hétrdnya, hogy a katalizitor oldédik a reakcio
oldészerében. Bz egyrészt megneheziti a termék és a katalizator elvalasztdsat, masrészt
altaldban lehetetlenné teszi a katalizator tjrafelhaszndlasat. A szterinvdzas vegytiletek,
mint potencidlis gyogyszeralapanyagok atalakitdsdndl kitlonosen fontos a termék
minél alacsonyabb fémtartalmanak biztositdsa. Megoldast kindlhat az elmiilt években
tobb szempontbdl is részletesen vizsgalt ionfolyadékok, mint alternativ oldészerek

hasznalata.

Az utébbi idSben szamos olyan munka jelent meg, amely az ionfolyadékok
homogénkatalitikus reakcidk olddszereiként torténd felhasznaldsaval foglalkozik.
[1,2] Nem vizsgéltik viszont részletesen a katalizator tjrafelhasznélisdnak lehetdségét

pallddium-kataliz4lt aminokarbonilezés soran.

Vizsgdltuk a 17-j6d-5o-androszt-16-én aminokarbonilezését morfolin, mint nukleofil

)

o. N

reakcipartner jelenlétében.

[Pd]
ionfolyadék

Megallapitottuk, hogy a valasztott modellreakcid szelektiven jatszédik le bizonyos
ionfolyadékokban, mint oldészerekben. A reakcid lejafszdddsa utdn a termék
toluollal extrahdlhat6, mig a katalizitor nagy része az ionfolyadékban marad, és tjra
felhasznalhato.

Vizsgaltuk kilénbodzd ionfolyadék — Pd(OAc), - foszfin elegyek hatékonysagat.
Meghataroztuk a nyers termék foszfin-, illetve fémtartalmat. Megdllapitottuk, hogy
az dtalakulds mértékét jelentGsen befolydsolja mind az ionfolyadék, mind a katalizétor

mindsége.

(1] Zhao, D.; Wu, M.; Kouw, Y.; Min, E. Catal. Today, 2002, 74, 157-189.

[2] Olivier-Bourbigou, FL.; Magna, L. I. Mol. Catal,, 2002, 182-183, 419-437,
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Ferrocén-amidok el@aliitasa homogénkatalitikus karbonilezéssel
Kuik Arpid V. évf vegyész
Veszprémi Egyetem Szerves Kértia Tanszék
Témavezeld: Szarka Zsolt tudomdmyos segédmunkatdrs, Skoddné dr. Foldes Rita egyetemi docetis
Aferrocénszarmazékokgyakorlatifelhasznélhatésdga rendkivitlszéleskorii:alkalmazzak
ket enantioszelektiv szintézisekben ligandumként, de redox kapcsolokként, vagy
bioszenzorokként is. Mindegyik felhasznalasi teriilet szempontjibdl dontS jelentGsége
van a ferrocénvézhoz kapcsolédé ligandumoknak, amelyek jelentGsen befolyasoljak
a vegyiilet sztérikus és elektronikus tulajdonsagait. A homogénkata]itikus realkcidk
soran eléthets rendkiviil j6 szelektivitas indokolja e médszer alkalmazasat szubsztitudlt
ferrocének elgallitisara, ugyanakkor kevés példa taldlhato erre az irodalomban. A
Szerves Kémia Tanszéken kordbban homogénkatalitikus médszerekkel elddllitottak
hagyoméanyos szerves kémiai iiton még nem szintetizalt, Gj vegyiileteket: ferrocén a-

ketoamidokat is. {1].

A jelenlegi munka célja 1,I'-dijod-ferrocén (1) karbonilezésének vizsgdlata volt
killénbozé aminok, mint nukleofil vegyiiletek jelenlétében. Megallapitottuk, hogy
magas hémérsékleten és kozepes nyomason jo hozammal nyerheték a 2 diamidok.

€O, HNR, @—— CONR, @ |
Fe L+ Fe

PA(OAC), + 2 PPy

Et.N, toluol i
N

2 3
A reakciokoriilmények megfeleld megvélasztasdval sikerilt kdzepes hozammat
elsallitanunk az 1-j6d-1-karboxamid tipusti vegyiletet (3) is, melynek tovabbi
stalakitasaval két kalonbdzd karboxamido-csoportot tartalmazo diamidokhoz (4)

jutottunk.

@_ | €O, HNR,
PA(OAC), * 2 PPh,
I —

Fe

- Et N, tolual
CONR,

3
Irodalom

[1] Szarka, Z.; Skoda-Foldes, R.; Kollar, 1.. Tetrahedron Lett, 2001, 42, 739-741.
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Rkin-08

Acetilének homogén katalitikus hidrogénezése keétfazisi
rendszerekben

Horvith Henrietta V. évf vegyész—angol szakfordito
DF Fizikei Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Jod Ferenc egyeteri tandr
Eddigi munkdm sordn acetilének szelektiv redukcidjaval foglalkoztam kétfazist
rendszerekben. A reakcidk sordn az [RuCL(mTPPMS),], Osszetételil katalizatort
alkalmaztam. A katalizator vizes kizegben, inert atmoszféraban és mTPPMS ligandum
feleslege mellett a pH-tdl fiiggden kilonféleképp reagdl molekuldris hidrogénnel. Savas
kézegben monohidrido komplexek a dominénsak, mig ligos kzegben dihidrido forma
van jelen.
Azacetilének hidrogénezésekétlépésbenjatszdhatle. Az els61épésben olefinszdrmazék,
amésodik Iépésben egy telitett vegyitlet keletkezik.

Ry Fa

/

/C:“‘«C
ket./H, H \H\\-ka!ng /C Hy AR

o 4 Rj SCH,
N/

C==C
A fenilacetilén hidrogénezését viz — Kérbenzol kétfazist rendszerben vizsgaltam,
50 °C-on, 1 atm nyoméson. Az egyes reakcidkat gézbiirettaban hajtottam végre és
gazkromatografids vizsgdlattal ellendriztern. A reakeié egyértelmd kemoszelektivitast
mutatott, a sztirolra nézve, mert az adott korafmények kizott a katalizator szelektiv a
hérmas kétés redukcidjara. Erdsen savas oldatokban a fenilacetilén igen lassan vette fel a

hidrogént, de a pH emelésével a reakciésebesség novekedett.

R1_"'C—_.-c — R2

Annak érdekében, hogy megvizsgdliam vajon a sztirollal lejitszodik-e az adott
reakei6 szulfosztirol hidrogénezését vizsgéltam. Ezen folyamat is lejatszédott, bar a
hidrogénfelvétel csak indukeids periédus utdn indult meg.

A fenilacetilén mellett més acetiléneket is vizsgiltam. A 3-hexin készségesen vette fela
hidrogént, harom termék keletkezett. Az 1-hexin hidrogénezése sokkal lassabban ment,
termékkeént csak az olefinszdrmazék jelent meg, Difenil-acetilén esetén mindharom
lehetséges termék jelentds mennyiségben keletkezett. Igy sajnos szelektivitdst ezen
reakci6knal nem tudtam elérni. A fenil-propionsav hidrogénezése nem jatszodott le

vizes egyfézisi rendszerben.
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Bisz(aliil-palladium szarmazékok elektronszerkezetének vizsgalata
Brinyi Agota V. éof vegyész

ELTE Alialinos és Szervetlen Kémiai Tanszék

Témavezetd: Dr. Csorka Istodn OTKA-posztdoktori dsziéndijas, Dr. Szepes Liszl6 egyetemi tandy

Az allil-pallidium-komplexek a fémorganikus katalizitorok egyik legérdekesebb

csoportjatalketjik. Szerves kémiai preparativ alkalmazésuk a 60-as évek elején kezdddstt

¢s napjainkban is elterjedten haszndljdk Gket, igy kémidjuk a fémorganikus kémia

egyik legsikeresebb tertiletévé valt, A m-allikpalladium komplexek szamos katalitikus
reakcidban dtmeneti fermékleént vannak jelen. llyenek példéul az allil-szubsztitGeick,

allil tipust oxiddcidk, illetve akonjugélt diének 1,4-helyzetd oxiddcidja. Ezenreakeidk elsg
lépése egy heteroatom, vagy szén-nukleofil timad4sa az allilcsoporton. A mechanizmus
vizsgalatdt a 90-es évek vége felé végezték el. Hung, JoLLy és WILKE Osszegezte a kisérletj
tapasztalatokat. 1997-ben irtdk le elSszor japén tuddsok, hogy a bisz(allil)-palladium
komplexek olyan elektrofilekkel is reagalnak, mint az aldehidek és az iminek.

Munkdm sorén a bisz{*-allil)-pallddium foszfinszdrmazékainak elektronszerkezetst
tanulményoztam  elektrofil katalitikus  tulajdonsdgaik értelmezése  érdekében,

El6allitottam a trifenilfoszfan és trimetilfoszfan ligandumokat tartalmazé komplexeket,

majd az ultraibolya fotoelektron spektroszképia (UPS) eszkdzeivel és kvantumkémiai
szamitdsokkal vizsgiltam az egyik allilcsoportra torténé elekirofil tdmadés tér- és
elekironszerkezeti hatterét, valamint megvildgitottam a mono- és bisz(allil)-pallidium
szarmazékok reaktivitdsbeli kiilsnbségeinek lehetséges okait. A foszfancsoport
koordindloddsa  kovetkeztében a bisz(n’-allil)-pallidium  egyik allilcsoportja
N-kapcsolédésiva alakul &, és az N-allilcsoport termindlis szénatomjdn parciglis
negatfv toltés indukalodik. Igy valik lehetévé ezen a szénatomon az elektrofil tAmadds.

RKin-10

Immobilizalt szilil-hidrid felhasznalasaval készuit hordozés Pd-
kataliza-torok el@allitasa, jellemzése és katalitikus tulajdonsagaik
vizsgalata Heck-reakcioban

Mikids Krisztina Csilla V. éuf. vegyész

SZTE Szerves Kémiai Tanszék

Témavezetd: Dr. Molndr Arpid egyeteri tandr

Az olyan szilérd anyagok, amelyek feliiletitkén immobilizdlva szilil-hidrid funkciét
tartalmaznak, képesek redukdlni a fémscokat az adott elemi fémmé. Ezt felhaszndlva
eldallitottunk szilicium-dioxid hordozés palladiumkataliztorokat, kiilonbdz6 szildnnal

moédositott Felidletit SiO, és PAC, reakciGjaval.
Az elgallitott 6t katalizatort IR- & NMR-spektroszkdpidval, —valamint

elektronmikroszképpal jellemeztiik és vizsgaltuk, hogy a médositott hordozds szilan
hogyan befoly4solja a Pd-tartalmat. A kiilénb6z6 hordozokra redukciéval felvitt

pallidium mennyisége 0,5 -1,5 % kozott valtozott.

A katalitikus tulajdonsdgokat (aktivitas, szelektivitas) a Heck-reakcié sordn vizsgaltuk,
amelyben aromds halogenidek és egy olefin keresztkapcsoldsa torténik. A reakcid
termékeit a kozmetikai iparban és a gyogyszeriparban hasznositjdk. Halogenidként
j6d-, vagy brémbenzolt, reaktdnsként valamilyen terminalis helyzetii olefint, példaul
sztirolt, o-metil-sztirolt vagy akrilsav-metil-észtert hasznéltunk. A jodbenzollal nyert

eredményeket a kivetkezd téblézatban foglaltuk dssze.

Katalizator SZTIROL o-METIL-SZTIROL AKRILSAV-METIL~
ESZTER
azonos | azonos Pd azonos azonos Pd azonos azonos Pd

tomeg tartalom tomeg tartalom tbmeg tartalom
kon-  |sze- | kon- | szeick- | kon- | szelek- [kon-  |szefek- |kow [szelek- |kom- |szciek-
verzio |lek- | verzid | tvitls | verzid | tivitds | verzié | tivitas | verzid | liviths | verzid | livitds
tivilds

PdfSiCa 10090 | 85| 83 |36 ] 41 124 | 38 165 100 | 72| 99
PA/SIO{Me} | 93 | 84 | 84 | 81 [ 53] 40 |27 | 37 | 59 1 100 | 7l o8
Pd/SIOMe) | 75 [ 37 {77 [ 78 126 | 39 113 | 39 | 85| 100 | 57 | 100
PA/SiO.(PhY [100] 80 {100] 79 | 8 | 36 [ 38 | 38 | 85} 100 | 63 | 106
Pd/SiOp(Pho} | 65 | 85 + 68 | 82 1 65 | 41 G | 29 | 75] 100 | 67 | 100

F5 megfigyelésként elmondhatjuk, hogy a szilikagél feliletén immobilizalt szilil-hidrid,
és alkil-, illetve aril-funkciéval madositott szilil-hidrid funkcitk alkalmasak fémionok
oldatbdl felitletre val6 redukalasdra, és az igy késziilt palladiumkatalizitorok kittinden
alkalmazhaték a Heck-reakcidban.
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Az etil-jodid adszorpciods formainak tanulmanyozasa tiszta es
oxigénnel modositott Ru(001) felllleteken

Farkas Arnold Péter V.évf. vegyész- kém. tan,

SZTE~-MTA Reakcidkinetikai Kutatdesoport

Témavezets: Dr. Kiss Jénos tud. tandcsads, Dr. Ovtri Ldszld tud. munkatdrs

A halogénezett szénhidrogének feltletkémiai viselkedésének tanulmdanyozédsdra nagy
figyelmet szenteltek az elmult évek sordn tébb szempontbdl is. ElsGsorban ezek a
molekuldk fontos prekurzorok a feltileti szénhidrogén csoportok Iétrehozdsaban, mivel a

szén-halogén kités (kivéve a C-F kotést) lényegesen gyengébb, mint a szén-hidrogén és -

a szén-szén kotés, ezért szelektiven hasad mind termikus, mind nem-termikus ton, Az
igy létrehozott szénhidrogén fragmentek lényeges szerepet jatszanak a szénhidrogének
katalitikus szintézisében és talakulasédban. Mdsodsorban a halogénezettszénhidrogének
jél ismert kérnyezetszennyezd anyagok, ezért katalitikus dtalakitasuk a kérnyezetkémia
kutatasok homlokterében 1L

Dolgozatunkban az etiljodid adszorpciéjat tanulmanyoztuk tiszta és oxigénnel boritott
Ru(001) feluleteken termikus deszorpcids tomegspektroszképiaval (TDS), rintgen
fotoelektron spektroszkédpidval (XPS) és kisenergidji ionszordsi spekiroszképiaval
(LEIS) ultravikuum kéridmények kazétt.

Az etiljodid a Ru(001) felitleten a hdromfogést potencidlvélgyekben adszorbedlédik.
A TDS méréseink szerint hidrom adszorpciés fazis kiilonboztetheté meg a mély
hémérsékletit adszorpcitkor: kemiszorbedlt llapot, sziget-szerkezet vagy masodréteg
kiépiilése illetve nagy expozicick esetén kondenzélt fizis kialakuldsa. LEIS adataink
szerint a kezdeti boritottsigoknal a molekula kozel parhuzamosan helyezkedik el a
felitlettel, ndvekvs boritottsdg a feliiletre merSleges elhelyezkedést eredményezi.

Az oxigén adszorpci6 boritottsaggal valé fiiggésének tanulmanyozésakor az oxigén LEIS
jelének novekedése és a Ru-jel cstkkenése kazott linedris dsszefitggést dllapitottunk
meg jelezvén, hogy a neutralizacids valészinfiség nem valtozik az egész boritotisag
tartomanyban. LEIS eredményeinkbél arra a kivetkeztetésre jutottunk, hogy az
oxigénnel boritott Ru{001) feldletre az etil-jodid elsésorban a Ru helyeken adszorbealédik
110 K-en, ugyanakkor az oxigén LEIS jelben mutatkozé kisebb csokkenés a Ru-on
adszorbedlt etil-jodid és az oxigén kézotti gyengébb kélesonhatdsra utal.

Rkin-12
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Duzzadd grafit katalizatorok elallitasa és tulajdonsagainak
vizsgalata

Toth Didna IV, éof vegyész
SZTE Szerves Kémiai Tanszék
Témavezets: Dr. Molndr Arpid egyetemi tandr

Irodalmi adatok alapjén ismeretes, hogy savas karaktert, duzzadé grafittal el§segithet6k
savkatalizalt szerves kémiai dtalakuldsok.

Munkdnk soran a kitldnbozd eredetit és eltérd eljdrdssal elGallitott duzzado grafitok
szerkezeti vizsgdlata mellett szdmos szerves kémiai reakciban tanulményoztuk

aktivitasukat.

Katalizdtoraink tulajdonségait infravirts spekiroszképia segitségével, valamint
titralassal vizsgaltuk. Az utobbi eredmények azt mutatjak, hogy a 100 %-os HNO,-val
kezelt grafitok kevesebb savas centrumot tartalmaznak, mint a 65 %-0s HNO,-val, illetve
a KMnO,+H,S0,-val el§allitott minta. A reakcidk eredményei azonban nincsenek
dsszhangban ezekkel a megfigyelésekkel. A magyarézat feltételezéseink szerint abban
keresend, hogy a titrdlds csak a savas centrumok relativ mennyiségérl szolgaltat
ismereteket és nem azok erdsségérél. Ennek megfeleléen a nagyobb katalitikus aktivitis

erdsebb savas centrumok jelenlétére utalhat.

A Kkatalizatorok az acetdlképzési folyamatokat eredményesen elSsegitették. A lejatszott
reakcitk koziil a ciklohexanon atalakuldsét katalizltdk a legmagasabb hozammal (80-95 %).

Eszterezési folyamatokban a duzzadé grafit nem mutatott aktivitdst, ugyanakkor az
dtészierezéseknél sikeresen mitkodott. Ezen reakcidkban az 1-butanol dtalakulasa
acetecetészterrel a reakciGid6to! fiiggden 40-90 %-os. Hasonlban eredményes (80-100

%-0s hozam) a tetrahidropiranil-éter védécsoport eltavolitasa is.

A fentiek alapjan a duzzadé grafit gyenge elekirofil katalizitornak tekinthetd.

Kit{izott céljaink kiszt szerepel duzzadé grafitok eldallitdsa egyéb oxiddcidés médszerekkel
(H,0,,HCIO,, O,) és azigy elballitott, s a mar elkészitett mintdk tulajdonsdgainak tovibbi
tanulményozdasa, egyéb folyamatokban tantsitott aktivitdsuk vizsgdlata, valamint fizikai

tulajdonséagaik szélesebb korii megismerése Réntgen-spektroszkiopia segitségével.



Szerves-1i-01

Heterogenizalt RuCL(PPh,), komplex elallitasa és alkalmazasa
telitetien aldehidek kemoszelektiv hidrogénezési reakcidiban
Balator Istvdn V. éuf. kém. tan.d
SZTE Szerves Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Zsigmond Agnes egyetemi docens
A kereskedelemben kaphaté RuCl(PPh,), (ruténium-trisz-trifenilfoszfin-diklorid)
komplex kival6an alkalmas telitetlen aldehidek kemoszelektiv hidrogénezési reakciGinak
katalizdldsdra. Az Augustine-féle heteropolisavas rogzités alkalmazasival sikeresen
heterogenizaltuk ezt a komplexet. Szildrd hordozénak NaY zeolitot hasznaltunk,
amihez foszforvolframsav-hidon keresztil rogzitettitk a RuCL(PPh,), komplexet. A
heterogenizlt katalizator alkalmazésdnak egyik elonye az Gjrafelhasznalhatosiga.

ARuCL(PPh,),/HPA/Y katalizdtor jellemzésére a szokdsos spektroszkdpiai médszereket;
FT-IR spektroszképidt és XRD hasznéltunk. A megkdtddott RuCL,(PPh,), mennyiségét
pedig ICP mérésekkel hatdroztuk meg. Osszehasonlitottuk a homogén RuCL{PPh,),
komplex és a heterogén RuCL(PTh,),/HPA/Y katalizator katalitikus hatasat telitetlen
aldehidek hidrogénezési reakcidiban. Vizes kétfazist rendszerben azt tapasztaltik,
hogy a homogén RuCl,(PPh,), komplex elShidrogénezése sordn a pH értékétdl figgden
kialakulé monohidrido- és dihidrido-komplexek a telitetlen aldehidek C=C illetve
C=0 kotéseinek szelekiiv hidrogénezését teszik lehetdvé. A szelektivitas ilyen tipusit
valtasat kivantuk elérni, alkoholos kozegben ill. a heterogenizalt minta felhasznaldsaval.
A reakciGelegyhez adott, feleslegben 1év6 ligandum (trifenil-foszfin) &s a kokatalizdtor
(Et,N) mennyiségét véltoztatva létrehozhaté a két, kivant hidridforma és az ehhez
kapesolodS  szelektivitdsvaltds, Hasonl6 hatést tapasztaltunk a hidrogénnyomdas
nagységnak véltoztatdsaval is. A heterogenizalt katalizdfor esetében is a homogen
kozegben alkalmazott kisérleti kirilményeket hasznéltuk, a pontos Osszehasonlitas
érdekében. A telitetlen aldehidek koziil a 3-fenil-prop-2-énal (fransz-fahéjaldehid) és
but-2-¢énal (krotonaldehid) hidrogénezését tanulmanyoztuk. Két, némileg kiilonbtz6
koriilményt alkalmazva kivintuk elérnia C=Cill. a C=0Okotés szelektiv hidrogénezgset.
A heterogén katalizatorral végzett vizsgdlatok 90% koriili konverzié mellett igen magas,
90% kérilli C=0 szelektivitist mutattak mindkét vegytilet esetében. Haromszoros
felhasznalst kovetSen az aktivitds és a kemoszelektivitds csak elhanyagolhaté

mértékben csokkent.

Szerves-11-02

Kiralis foszfitok szintézise és alkalmazasa enantioszelektiv
katalizisben

Biha Gergely V. éuf. vegyészmérnile
VE Szerves Kémia Tanszék
Témavezets: Dr. Bakos Jozsef egyetemi tandr, Hegediis Csaba tudomdnyos segédmunkatirs
A molekularis kiralitds pontos szabdlyozdsa egyre fontosabb szerepet jtszik a kémidban,
az él6- és anyagtudoméanyban. Az aszimmetrikus homogén katalizis az optikailag tiszta
enantiomerek el6allitdsanak leghatékonyabb médszere. Az akirdlis fémkomplex kis
mennyisége - optikailag aktiv vegyiilettel médositva - kirdlis informéacidt hordoz, és visz
4t a katalitikus folyamatban keletkezs termék nagy mennyiségére. A gyakorlat sziméara
idedlis katalizdtorra a nagy aktivitds, szelektivitas, stabi]_ités, kénnyen elérhetd ligandum

és enzimszerii sztereoszelektivitas jellemzd.

A legtijabb irodalmi adatok alapjdn a kirdlis monotercier foszfitok a legalkalmasabb
ligandumok a rédiumtartalmt katalizétorok médositaséra. Az j kiralis ligandumokat
(1, 2) (S)-2-kloro-5,56,6,7,7,8,8 -oktahidro-dinafto-| 2,1-d:1,2'-f] 11,3,2)dioxafoszfepinbdl
a megfeleld alkohollal dllitottuk eld. Az (j vegyilletek szerkezetét "H-, —C-, ~ P-NMR
spektroszkdpids vizsgalatok adatai alapjan igazoltam.

A munkém sordn az (5)-BINOL-, illetve az (S)-H,-BINOL (H,-BINOL = 5,5,6,6,77'8,8-
oktahidro-1,1-bi-2-naftol) alapt monotercier foszfit ligandumok Rh dtmeneti fémmel
alkotott komplexeinek katalitikus tulajdonsagait vizsgaltam.

L. (L,

P—~0R P—OR
o0 oo

i 2
. R = CH(CH:)Ph, CH(CH3),
Az eddigi vizsgdlataink arra utalnak, hogy a H-BINOL alapt ligandumok (2)
szelektivitdsa és katalitikus aktivitdsa feliilmilja az analég szerkezet(i BINOL-alapa
ligandumokkal (1) elért eredményeket.




Szerves-11-03

Nukleofil szubsztitlcios reakciok tetrazinszarmazékokon

Bostai Beatrix V. éuf. vegyész
ELTE Altaldnos és Szervetlen Kémia Tanszék
Témavezei6: Dr. Kotschy Andrds egyetemi docens

A gyfiriivdzban talédlhato nagyszami nitrogénatom ellenére a tetrazin és szarmazékai
mar t6bb mint széz éve ismertek. A vegyliletcsalad tagjait elterjedten alkalmazzdk
névényvéddszerekben, fotéipari adalékanyagokban, robbanészerekben és folyadék-
kristdlyokban is.[1] Reakciik koziil a [4-+1] és [4+2] tipust cikloaddicios atalakitdsokat
gyakran haszndljadk mas heterociklusos molekuldk elgallitisara, valamint ismertek
addicios és szubsztit(ci6s reakcidik is. Bér a tetrazinszdrmazékok elGallitisdra tobb
kitlsnbézé madszer ismert, de a nem szimmetrikusan szubsztitualt 1,2,4,5-tetrazinok

elallitasara a mai napig nincs széles korben alkalmazhatd szintézistt.
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Munkiam sordn a tetrazinvdzon kivaltott nukleofil szubsztiticiés reakcidk([2]
alkalmazdsdval probaltam &ltaldnosan alkalmazhat6 eljdrast kidolgozni nem

szimmetrikusan szubsztitualt tetrazinszdrmazékok el6allitasara.
A dolgozat és az azt kisérS eldadds kisérleteim eredményeit mutatja be.

[1] J. Sauer, 1,2,4,5-Tetrazines in Comprehensive Heterocyclic Chemistry I ( Eds. A, R. Katrizky, CW.
Rees, E.FV. Sciven), Vol . 6, pp. 902-955, Pergamon, 1996. ,

[2] Gildewell, C,; Lightfood, P, Royles, B].L.; Smith, D.M, J. Chemn Soc. Perkin Trans. 2. 1997 11:%

Szerves-I1-04

Fehérje-fehérje ll. fehérie-DNS kdlcsdnhatds tanulmanyozasa
cirkularis dikroizmus spektroszkopiaval

Jenei Zsuzsarma IIL. évf. vegyész
SZTE Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszék
Témuvezetd: Dr. Gyurcsik Béla egyetemi adjunktus
A virusok felépitésének célzott valtoztatdsa ma kedvelt kutatdsi teriilet, amely a
viruskutatésra épiil. Virusvektorokat hasznélnak idegen gének sejtbe juttatdsahoz, ami
a génterdpia alapjdt képezi. Az adenovirusokat széles korben alkalmazzak vektorként,
egyrészt drtalmatlan hatdsuk miatt, masrészt azért, mert a DNS-dllomanyukat konnyen
Jehet in vitro ‘genetikailag valtoztatni, hogy bizonyos fehérjéket kédoljanak anélkiil,
hogy fert6z6ek legyenek. Igy az adenovirus vektor szillithat a célsejtbe egy olyan DNS-
részletet, amelybdl ott a megfeleld hatdsa fehérje kifejezSdhet.

A fenti okok miatt a viruskutatds elterébe keriilt az adenovirus életciklusanak
molekularis szinten torténd tanulményozasa. Az adenovirus virionjdban a DNS
egy fehérjekomplexben van. Még nem tisztdzott, hogy ezek a fehérjék a genomhoz
kapcsolédvamaradnak-e, vagykicserélédnekasejthisztonjaira, mielStta DNSreplikécidja
megtorténik a fert6zott sejtekben. Ezeknek a folyamatoknak a kulesa a virusos genom
DNS kélesénhatésa a vazfehérjékkel és a gazdasejt egyes komponenseivel, mint példaul
a TAF-I, molekularis savas kisér&protein, amely serkenti az adenovirus replikiciGjat.

Ahhoz, hogy tobb informécichoz jussanak az adenovirussal kapesolatban, elGallitottak
a rekombinns pVII virus vazfehérjét, valamint a molekuldris savas kisérGproteint
(Templdt Aktivalé Faktor — TAF-IB) és ezek t©bb mutansat molekularis biolégiai
médszerekkel.

Az SZTE Szervetlen és Analitikai Kémiai
Tanszéken folyd ¢ kutatdsok célja
megfelel§ fémkéts  linedris  peptidek
eldallitasa, melyek fehérjékhez kapcsolva
soron mesterséges nukledz v. protedz

metalloenzimeket eredményezhetnek. -
Ezek hatésanak részle-tesebb vizsgélatahoz ismerniink kell a fehérje-fehérje, fehérje-DNS
kélcsonhatds formdit. Munkam célja a pVII és TAF-1B CD spektrumaibdl szamitgépes
programok segitségével minél pontosabban meghatdrozni ezen fehérjék szerkezetét,
majd ennek ismeretében tanulményozni a fent emlitett kolesénhatdsokat.




Szerves-11-05
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Kalix-korona kromoionoforok eldallitasa

Kdiszegi Foa V éuf vegyész
BMGE Szerves Kémiai Technoldgia Tanszék
Témavezets: Dr. Bitter Istuin egyetemi tandr, Dr. Griin Alajos tudomifnyos munkaldrs

Tadomdanyos didkkéri munkam sordn célom olyan kalix[4fkorona alapt kromoionoforok
elGdllitasa volt, amelyekben a kalixarén vaz két disztalis OH csoportjat akiralis illetve
kiralis koronadter 4thidalds kéti dssze és koordinéciés szféra komyezetében kromofor
csoport talalhatd. Ezek a molekuldk a komplexképzés hatdsara megvaltoztatjak UV/VIS
szinképtiket és igy alkalmasak lehetnek optikai szenzorok készitésére.

A kromofor csoportokat (naftoxazin (14), indolo-spirobenzopirdn (15), 24-dinitro-
fenilazo (24)) kétféleképpen lehet elhelyezni a kalixarén vézon: vagy a koordindcios
szférakézelében, vagy a kalixarén véz fenol egységénahidroxilcsoporttal konjugdciGban,
Munkém sordn mindkét lehetSséget kihasznaltam (ij kromogén kalix[4[korona-5-és

korona-6 vegyiiletek szintézisére.

Ezenkiviill néhdny 4j, a szakirodalomban még nem leirt, kirdlis, cukor (24) és
cukoralkohol egységet tartalmazé kalixarén szdrmazékot sikeriilt eldallitanom,
és ezekb6l @j kromoionofort szintetizdlnom. A ligandumok szerkezet-azonositasat
NMR modszerekkel végeztitk, optikai tulajdonsdgaikat UV/VIS spektrofotometrids
mérésekkel tanulmanyoztuk. A 24 ligandum esetén kirdlis felismerésre utalo jeleket

tapasztaltunk.
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Szerves-Il-06

Ditercier-foszfinit ligandumok alkalmazasa sztirol aszimmitrikus
hidroformilezési reakcidjaban

Madardsz Jozsef V. évf vegyész
Veszprémi Egyetem Szerves Kémia Tanszék
Témavezetd: Dy Bakos Jozsef egyetemi tandy, Hegediis Csaba tudominyos segédmmunkatdirs
A gyogyszerek és novényvéddszerek hatbanyagai kozott gyakran fordulnak el kirdlis
vegyliletek. Aszimmetrikus kornyezetben az enantiomerek eltéré médon viselkednek,
ennek kovetkeziében a bioldgiai aktivitdsi vegyiiletek enantiomerjei is kilonbozd
hatéstak az €16 szervezetekben. Az egyik enantiomer gyégyhatdsti, a mésik inaktiv,
vagy esetleg karos hatdsi. Optikailag tiszta anyagok el6allitisinak egyik médja a
homogénkatalitikus aszimmetrikus szintézis.

A katalizitor rendszer aktivitdsat, és szelektivitasit a kdzponti fématom mindsége,
és a ligandum elektronikus és sztérikus tulajdonségai hatdrozzak meg. A kézponti
fématom mindségét sziik hatdrokon beliil véltoztathatjuk, igy els@sorban a ligandum

valtoztatdsaval javithatjuk a katalitikus jellemzdket.
A= a3,5-{CHs)-CiHs-

OO ‘O b 4-CH;-CeHy
OFAI, OPAr,

¢ Cehs-

OF#v, S OPPr,
S OLING & S
1 2

€ 3,5-(C¥3)-CyHs-

Munkdnk sorén ditercier-foszfinit ligandumokkal in sifu képzett Rh(I) komplexeket
alkalmaztunk sztirol aszimumetrikus hidroformilezési reakcigjaban. A ligandumok
elektronikus tulajdonsagainak jellemzésére a Hammet © , Hletve o paramétert
haszndltuk  fel. Megéllapitottuk, hogy a legelektronszegényebb foszforatomot
tartalmaz6 Ie ligandummal érhetd el a legnagyobb optikai hozam, nagy katalitikus
aktivités mellet. Vizsgaltuk a hémérséklet hatdsat, és meghatiroztuk az optimalis /Rh
ardnyt. Az in situ képzett Rh(acac)(CO), + (le) rendszerrel 100%-0s kemoszelektivitissal
43%-os regioszelektivitdssal és 54,9%-o0s enantioszelektivitassal, 1663 h! aktivitas mellett

nyertlink 2-fenil-propanalt.




Szerves-I1-07

Naftil-oxazolon konjugatumok szintézise

Mikldn Zsanett 1V. éuf. vegyést

ELTE-MTA Peptidkémini Kutatdcsoport :

Témavezetk: Kéczdn Gyorgy tudomdnyos segédmunkatirs, Dr. Hudecz Ferenc tudomadnyos tandcsads
A4-etoximetilén-2-[1]-naftil-5(4H)-oxazolont (1., naOx-OEt) az ELTE-MTA Peptidkémiai
Kutatéesoportban szintetizdltak. A vegyitlet az aldbbi dbrdanak megfelelSen reagdl
peptidek, fehérjék aminocsoportjaval:

. A
Q= Qe
o O

Mivel a 2. tipusti termékek erds fluoreszcenciat mutatnak; a naOx-O vegyiilet
alkalmasnak bizonyult peptidek és fehérjék fluoreszcens jelzésére is.

Didkkori munkam sordn nagyszamd marha szérum albumin (BSA), valamint
torma peroxiddz enzim (HRP) naOx-konjugatumot éllitottam eld. Megvizsgaltam
a szintéziskoriilmények (pH, ionerSsg, mdlardny) hatdsit a termék Osszetételére.
Megallapitottam, hogy bdzisos kézeg kedvez a konjugdlisi reakcidnak, mig az
ionerdsség hatasa a kémhatds fliggvényében valtozik. A naOx-OFEt : fehérje mélarany
valtoztatdsaval széles tartomanyon belill viltoztathatd a konjugdtumok Osszetétele.
UV spekirofotometrids eljrdst dolgoztam ki a konjugdtumok naOx-tartalménak
meghatdrozasira, melynek sordn vizsgaltam az UV spektrum valtozdsat a pH, és az
oldoszer fiiggvényében.

neOx-HRP konjugatumok peroxiddz-aktivitisanak vizsgdlata sordn megallapftottam,
hogy a konjugdtumok peroxiddz-aktivitdsa nem csokken, a kapcsolasi reakcié nem
dezaktivilja az enzimet. AN
Eldéllitottam  naftil-gytirin szubsztitualt #40x-OLt analégok el6éllitisa  céljdbdl,
I-naftalin-karbonsav ~ nitrdldsival az  5-nitro-naftalin-l-karbonsavat,  melyet
prekurzorként kivdnok felhasznalni. Nagyhatékonysdgt folyadékkromatografids
(HPLC) moédszert dolgoztarn ki a nitrdlds sordn keletkezd izomerek elvilaszidsara
és segitségével optimdltam a nitrdlasi reakcid, valamint a termékek tisztitdsdnak

koridményeit.
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Szerves-11-08

Kiralis c-amino-foszfonsav szarmazékok szintézise
Nagy Eva V. évf. vegyészmérnik
BMGE Szerves Kémiai Technoldgia Tanszék
TémavezelG: Dr. Petnehdzy Imre egyetemi magintandr, Szabd Andrea doldordns
Az o-amino-foszfonsavak jelentdsége egyrészt komplexképzs sajitsdgaik, mdésrészt
biolégiai hatdsuk miatt egyre novekszik. Kiiléndsen nagy jové jésolhaté az olyan o-
amino-foszfonsavaknal, amelyek kirdlis centrumot tartalmaznak.

Szintézisiikre az iminekre vald foszfit addicis dltaldnosan ismert, de kiralis vegyiiletek
eloallitdsdra csak az utébbi években torténtek biztatdé kisérletek. A kirdlis centrum
kialakithatd Field reakcioban kirdlis indukcio segitségével, melynek egyik lehetfsége,
hogy a Schiff-bazis kiralis centrumot tartalmaz:

. W € + (RQ)y PO
RI— CHO + HoN — o= —_—

r1
"N eH— NHy

o

1. hidrolizis
B s Y
2. Hp, Pg(G) (HO) P

3 (RO} s P

Diakkords hallgatéként végzett kutatémunkam sordn sikeriilt elGallitani dj, az
irodalombdl nem ismert kirdlis c-amino-foszfonsav szirmazékokat, amelyek szerkezetét
"H-NMR, 'P-NMR, “C-NMR segitségével azonositottam.

Kisérleteim folyaman 9 darab kiralis imint szintetizéltam, melyekbdl 8 j vegytilet, 90%-

nal nagyobb termeléssel.

Dialkil-foszfit addicié révén 12 darab foszfonitot allftottam elé diasztereomerek
keverékeként, ezek koziil 11 vegyiilet (j. A foszfondtok esetén a termelés hirom
vegyitlet kivételével 70% feletti érték (a legalacsonyabb temelés is 53,3% ). Az elkészitett
spektrumokat elemezve megéallapitottam, hogy a diasztereomerek a 3P-NMR
spektrumban két éles, jol elkinlonithetd jelet adtak, és a diasztereomer felesleg 60-84%

kozott valtozott,

A védbesoportok eltavolitdsanak egyik médja a hidrolizis, mely egy reakci6 kivételével
50%-nal nagyobb termeléssel jatszodott le. A foszfondtok hidrolizise utdn is megmaradt
a magas diasztereomer felesleg. Az amin-rész védGesoportjanak eltavolitdsira tovabbi

kisérleteket terveziink.
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Szerves-11-09

Racém benzotiazol kinetikus rezolvaldsara szolgalo folytonos
enzimreaktor és extraktor rendszer kisérleti adatokon atapuld
modellezése és optimalizalasa
Pilbdk Sarolta V. éuf. vegyészmérnik

BBTE, Kolozsuir
Témavezetd: Dr. Poppe Liszlo tudomdnyos frmunkatdrs, Dr.Nagy Zoltdn adjunktus

Modern szerkezetkutatd modszerek fehérjek inverz y-kanyar
szerkezeteinek azonositasara, avagy amit a
ciklo[L-Ala-B-Ala-L-Pro-p-Ala] térszerkezetérdl megtudhatunk
Pilfi Vill§ Katalin V. éuf. vegyész
ELTE TTK Szerves Kémiat Tanszék
Témavezetd: Dr. Perczel Andrds. egyetermi fandr

Az inverz ykanyar a fehérjék fontos masodlagos szerkezeti eleme. A cikio{L-Ala-B-
Ala-L-Pro-B-Ala] modellpeptid szintézisével és részletes konformaciés vizsgalataval
az inverz y-kanyarokrol meglévé informéciot kivantuk pontositani A modellpeptid
oldatbeli térszerkezetét NMR spektroszképia, ab nitio szamitds és IR spektroszkdpia
segitségével vizsgaltuk. NMR spektroszképia alapjan tobb konformer dtlagaként adodo
térszerkezet egyiittest sikeriilt azonositani. Az egyedi konformerek meghatdrozasara
ab initio térszerkezeteket minimalizéltunk, majd elméleti dton azok IR spektrumat
is meghatéroztuk, A szerkezetek optimalizdlisa hérom lépcsében tortént: eldszor
szemiempirikus (AMI), majd ab initic (RHF/3-21G), végiil DFT (B3LYD/6-31G(d))
elméleti szinteken. A rezgési szinképeket DFT szinten hatdroztuk meg. A kapott
konformereket azok energija szerint két csoportba soroltuk: 6 konformert talaltunk,
amely 6 kcal/mol-nal kisebb relativ energiaji volt a globalis minimumhoz viszonyitva,
otot pedig ennél a kiszobértéknél nagyobbnak talaltunk. Az NMR mérésekbdl (NOE)
Kkovetkezé tavolsag jellegii kényszerfeltételek mindegyike teljestil a kisebb energigja
szerkezetek mindegyikében. Pusztan NMR-es kisérletek alapjan tehat érthetd, hogy egy
£6 oldatbeli konformert nem lehetett kivalasztani. A szamitott és a mért IR spektrumok
(amid I tartomanyét) ésszehasonlitva Ggy talaltuk, hogy az egyik konformer szdmilott
frekvencia értékei kalibrals (0,9496-0s szorzis) utin + 3 cl-es atlagos hiba mellett-
azonos a kisérleti spektrum mind a négy sdvjdval. Ebbol kovetkezden nem csak a £6
oldatbeli konformerre tudtunk kévetkeztetni, hanem a mért spektrum frekvenciait
is hozza tudtuk rendelni egy-egy megfeleld aminosav karbonilcsoportjanak
rezgéseihez. Mivel ez a konformer tartalmaz inverz y-kanyar térszerkezeti elemet, igy
azt mondhatjuk, hogy az dltalunk vizsgalt ciklopeptid j6l modellezi az inverz ykanyar
konformaci6t, amely segitségével a kordbbindl lényegesen nagyobb biztonsggal
Allithatjuk, hogy az inverz y-kanyar térszerkezethez rendelhetd C=0 vegyértékrezgés
(amid I sdv) 1620 =10 cm értéknél taldlhato. Bzzel jelentds 1épést tettiink a peptidekben
és fehérjékben talilhato inverz y-kanyarok IR spektroszképidval (6rténG azonositasdra.
Igy a rezgési spekiroszkdpia segitségével a térszerkezeti elemek gyors meghatdrozésa

A dolgozatban egy sorosan kotott folytonos enzimreaktor / extraktor rend-szer
laboratériumi kisérleteken és matematikai modellezésén alapuld tanulminyo-zésdnak
eredményeit foglaljuk ossze. A dolgozat célja, egyrészt a megfeleld berendezés
Osszedllitdsa és kisérleti adatok gyfijtése, masrészt a folyamat mérési adatokon alapuld

modellezése volt.

A késziiléket racém 1-(benzotiazol-2-il)etanollal és rogzitett Novozyme 435 enzimmel
teszteltitk. A racém alkoholt hexdnos kozegben vinilacetdttal enzima-tikas wGton
acetileztitk. A reakci6é sordn az egyik enantiomer acetdtja keletkezett. Az extraktiv
modszerrel torténG elvélasztashoz meghatiroztuk a megfelels olddszer-keveréket
{metanol-viz), E rendszerrel a nem reagélt alkohol enantiomert nyertitk ki, mikézben a

mdsik enantiomer forma acetitja a reakciékézegben maradt.

A folyamat dinamikai modellezése céljabol analitikus matematikai modellt dolgoztunk
ki. Ehhez anyagmérlegeket frtunk fel az enzimreaktorra (cséreaktor), a keverScelldra és

az tilepitire egyiitt (extraktor).

A kisérleti adatok alapjin felépitett modell segitségével megdllapithaték a folyamat
maximdlis hatdsfolkot biztosité optimalis mitkédési paraméterei, meghatd-rozhaté a
megfelelS folyamatiranyitdsi stratégia vagy megtervezhetd a megfelels berendezés.

A szimulacidk elvégzésére MATLAB programozasi nyelvet hasznaltuk.

megval6sithatévé valik.
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Szerves-i1-11 Biokém-02

C~C és C-N kdtések kialakitasa atmenetifém katalizatorokkal

Vargn Balizs, V. éof. vegyész
ELTE Altaldnos és Szervetlen Kémiai Tanszék
Témavezets: Dr. Kofschy Andrds egyetemi docens

Napjainkban a szintetikus szerves kémiai reakcickban fontos szerepet t6lt be az

dtmenetifémek katalizatorokként valé felhaszndldsa, mivel tobb, hagyomanyos . ;. . s .
Giton nem, vagy csak nehezen megvaldsithaté reakcié fgy j6 hatékonysdg(iva tehets, BlOkem 1d - bIOteCh nOIOQ Ia
Természetes vegyiiletek szintézisében hasonld jelentdsége van ezeknek az eljirasoknak,

mert alkalmazasukkal lehetGség nyilik eziddig ismeretlen Atalakitdsok megvaldsitisira.

N™ "NHAr
2 3

o, O X NHAr :
P
N
H
1

Kutatdsaim két {6 teriilet kéiré csoportosultak: egy természetes vegyiilet (Eustifoline-D, 1)
elGéllitisa dtmenetifém katalizalt szén-szén kapcsolasi reakei segitségével, illetve szén-.__
nitrogén kotés kialakitdsa palladium katalizalt folyamatokban, néhdny célmolekula
eldallitasdban (2,3).

A dolgozat és az azt kisérs eldadés kisérleteim eredményeit mutatja be,




Biokém-01

Kalpasztatin fragmensek szerepe a kalpain in vivo aktivalasaban
Horuvith Aniké V. évf vegyész
MTA-ELTE Peptidiémiai Kutatdcsoport
Témavezetd: Dr. Magyar Anna tudomdnyos formunkatdrs, Dr. Tompa Péter tudomdnyos fimunkatdrs
A kalpain szupercsalad tagjai intracelluldris Ca**-aktivalt cisztein protedzok. Szamos
élettani folyamat nélkiilozhetetlen enzimei, ezért rendellenes miikodéstik esetén
stilyos elvéltozasokat okozhatnak az él6 szervezetben. A kalpainok eddig ismert
egyetlen természetes inhibitora a kalpasztatin, mely egy 6t doménbdl alio, 110 000-es
molekulatimegii fehérje. Az els6 domén funkcidja egyenlére még nem ismert, de a
masik négy, ismél6d6 doménrél bebizonyosodott, hogy alkalmasakalpain inhibiciGjara.
Mindegyik ismétlsds egységben hdrom konzervativ régiét (A, B, C) taldlunk. Az Aés C
szubdomén egyenként képes aktivalni a kalpaint, mig a B régié dnmagaban inhibitor

hatdst.

Munkdm sordn elallitottam a kalpasztatin A és C szubdoménjének kiilonbdz6
hossziisag analdgjait, azzal a céllal, hogy az enzim aktivdldsahoz szitkséges és elégséges
legrividebb epitdpot megtaldljuk. A szintézis sordn Fmoc/Bu technikat alkalmaztam
Rink-amid gyantén. Az alkalmazott hasfthaté ,tlhegy” mddszer segitségével egy
id8ben, parallel szintézissel készitltek el a peptidek. Kordbbi kisérletek igazoltdk, hogy
a maximalis aktivilé hatdst az A és C szubdomén 75 pM koncentréci6jt, 1:1 ardny
keverékével lehet elérni. Hogy a fragmensek aktival6 hatdsat dsszehasonlithassuk a teljes
hossztisagit peptidekével, minden fragmenst négy (10, 25, 50, 75 pM) koncentn(éciéban
vizsgaltunk meg. A mérések sordn az egyik peptidbdl mindig a teljes hossztsagut
adtuk a reakciéelegyhez 75 UM koncentracioban, a vizsgélt fragmenst pedig az emlitett
koncentrdcickban. A kapott eredményeket a teljes hossziiségt peptidekkel elérhetd
maximélis aktivilds szdzalékdban vizsgaltuk.

Az A szubdomén fragmensei koziil a 14 aminosav hosszisdgit nem acetilezett, és a
10 aminosav hosszisagit acetilezett peptidek aktivalé hatdsa is meghaladta a teljes
hosszisagi peptiddel elérhetd mértéket. A 12 aminosav hosszisagl acetilezett
peptid sokkal kevésbé mutatkozott hatdsosnak, mint az el6z6 ketts. A 14 aminosav
hossziisagt acetilezett peptid is rendelkezett a teljes hossztisagi szubdoménnel elérhet§
aktivalé hatdssal. Az dsszes tobbi peptid aktivalé hatdsa elmaradt a teljes hossztisagn
szubdoménétsl. A C szubdomén esetében a legrovidebb, még kell6 aktivalé hatdssal
rendelkezé analognak a 14 aminosav hosszitsaga peptid bizonyult.

Biokém-02

Egy Uj antimitotikus agens kdlcsdnhatasa kalmodulinnal :

szerkezeti €s funkcionalis vizsgalatok atomi €s molekularis szinten
Horwith Istodn V. éof. vegyész.

MTA SZBK Enzimoldgiaf infézet

Témavezet(: Dr. Ovddi Judit égyetemi m, tandr

Az intracetlularis CaZt-szint szabalyozdsa fontos szerepet jatszik a sejtck kozotti
informéci-dramldsban. A nyugalmi &llapotban szokdsos alacsony koncentréacio
hormondlis vagy elekiro-mos jelek hatsdra jelentGsen megnévekedhet, és igy
alapvet6 funkcidk véltozhatnak meg. Ez a folyamat gyakran nem kézvetlendl, hanem
kiilénbézd receptorok kozvetitésével megy végbe. Az intracelluldris Ca2%_receptorok
kozul az eukariota sejtekben mindenhol eléfordulé kalmodulin (CaM) elsGdleges
jelentdségii. Ez az egyetlen hosszit polipeptidlincbdl all6 kis-méretii savas fehérje négy
kalciumkétShelyet tartalmaz. A kalcium bekotddése jelentOs konformaciévaltozast
idéz el6, hidroféb régick keriilnek felszinre, amelyek sziikségesek ahhoz, hogy a CaM
célfehérje kolcsonhatas 1étrejsjjon, és ezdltal a legkiilonbdzbb CaM-fiigg6 folyamatokat
szabdlyozza. A CaM antagonistéi tobbféle kiilonbdzs vegyiiletcsoportba soralhaték, &m
valamennyiiik kozds jellemzGje, hogy a fehérje C-termindlis hidrof6b zsebébe ktédve
kompetitiv, nem szelektiv médon gétoljdk a célfehérjék bekotGdését. A kizelmiltban
az Enzimoldgiai Intézetben kimutattak, hogy az ismert kemoterdpidban alkalmazott
agensek, a vinblasztin és a vinkrisztin, antimitotikus hatdsukon tGlmenden anti-
CaM aktivitdssal is rendelkeznek, ugyanakkor szdrmazékulk, a KAR-2, megtartva az
antimitotikus hatast, nem mutat anti-CaM aktivitast.

Feladatom a KAR-2-nek a CaM-hoz vald kotddését atomi és molekuldris szinten, a
CaM-modulalt folyamatokra kifejtett hatésait pedig fehérje szinten jellemezni. Célom
eléréséhez az Enzimolégiai Intézet dltal biztosftott infrastruktiira, masrészt az ELTE
TTK intézetel nydjtottak lehetSséget: igy az NMR vizsgélatokat Perczel professzorral
(Szerves kémiai Tsz), az N rekombindns CaM el6illitisdt Nyitrai professzorral
(Biokémiai Tsz.), a kristalyszerkezeti vizsgdlatokat Harmat Veronikaval (Elmélet Kémiai
Tsz) kollabordcidéban végeztiik. A szerkezeli, kotddési és funkciondlis vizsgdlatok
alapjan megéllapitottuk, hogy a KAR-2 molekula bdr hasonlé affinitdssal kétédik
a kalmodulinhoz, mint a vinblasztin, kotGhelye nem a fehérjék megkétésért felelds
C-termindlisban taldlhatd, hanem az N-termindlisban. A bekotddd KAR-2 molekula
szerkezetviltozdst indukdl, amelynek révén a célfehérjék illetve mdés antagonistak
kotddése részlegesen gatlodik, igy a CaM képes kifejteni modulalé hatasat a CaM-E-
KAR-2 terner komplexen beldil.




Biokém-03

D-aminosavak hatasa az ellenanyag-felismeréesre egy MUC2
peptidepitop lebegd régidjaban

Ivin Ddra IV. éof. kém.tan.

ELTE Szerves Kémini Tanszék

Témuavezets: Dr. Uray Katalin tudomdnyos fomurkaldrs

A MUC2 glikoproteinek fontos szerepet toltenek be a szervezetben. A vastagbél,

vékonybél és a légutak nydlkahartydja termeli felilletiik nedvesen fartdsdra és

védelmére. Rikos esetben az oldallancok megrovidiilnek és ritkdbban helyezkednek el a

fehérjelancon, ezaltal a fehérjegerinc hozzaférhetdvé valik az immunrendszer szdmdra.

Munkém sordn feladatom volt olyan, a MUC2 specifikus MAb 996 ellenanyag *PTGTQ
epit6pjat tartalmazd peptidek el64llitdsa, melyeket a) az ellenanyag hatékonyan felismer,
és b) amelyek ellenéllék az enzimhatésokkal szemben.

Elgallitottam a “TPTPTGTQTPT? MUC2 peptidet, melyet az N-, illetve C-terminalis
lebegd régiéiban D-aminosavak szubsztiticidjaval médositottam  (tptPTGTQTPT,
TPTPTGTQtpt, tptPTGTQtpt). Az eredmények alapjan elkészitetettem a tPTPTGTQtpt
és tpTPTGTQtpt peptideket is. Ilyen vizsgalatok eredményeit az irodalomban még nem
kozolték.

Kompetitiv ELISA kisérletek azt mutattak, hogy a C-terminalison torténd D-aminosav
szubsztiticid nem véltoztatja meg a peptidek MAb 996 felismerését, ezzel szemben az N-
termindlison legfeljebb két aminosav helyettesithets anélkiil, hogy cskkenne akitGdés

erdssége,

Enzimatikus stabilitdsvizsgalatok sordan megallapitottuk, hogy a mindkét termindlisin
D-aminosavval szubsztitudlt peptid kivételével a szérum és/vagy a lizoszéma
prepardtum bontotta a peptideket.

Kutatdsaink alapjan megallapithat, hogy tovdbbi biolégiai vizsgalatokhoz a
tPTPTGTQtpt és tpTPTGTQtpt peptidek keriithetnek fethasznaldsra.

Biokém-04

Cellulazok aktivitasmérésenek vizsgalata
Kiss Andrids LiszIg V. éof. biomérndk
BMGE Mezdguzdasigi Kémiai Technoldgia Tanszék
Témawezets: Dr. Szengyel Zsolt tudomdnyos munkatdrs
A celluléz lebontasa napjaink egyik alternativija novekvd energiaigényeink kielégitésére
megtjuld energiaforrasokbol. Bz a nyersanyag szinte kifogyhatatlan mennyiségben all
rendelkezésre, igy energiaforrasként torténd felhasznélasaalacsony aramiatt gazdasagos.
A celluléz hidroliziséhez szdmos enzim ésszehangolt munkéjira van sziikség. Ennek
kovetkeztében nem meglepd, hogy a celluldz aktivitds mérésére szémtalan modszer
létezik és majdnem minden kutatéesoport a sajét kidolgozott médszerére eskiiszik, mely
nagyon megneheziti irodalomban publikalt aktivitas értékek dsszehasonlitasat.

Az enzimrendszert hdrom csoportra bontjak: Endoglitkanazok (EG), Cellobiohidrolazok
(CBH) és B-glitkozidaz. A kutatdcsoportok tobbsége és az aktivitdsmérés csak az EG-okkal
és a CBH-okkal foglalkoznak, mivel a B-glitkoziddz nem része szorosan a celluldzoknak,
az altaluk termékként képzett cellobitzt hidrolizélja glitk6zza. Fz a meglatdsmod ma
mar elavulinak nevezhets, hiszen a cellulaz aktivitismérésekor, a sziir§papir lebont6
képesség (Filter Paper Activity, FPA) meghatdrozasakor DNS reagenst alkalmaznak,
amely nem tesz killénbséget a cellobi6z és glitkéz molekulak kézétt, holott a cellobitz
molekulatémege 342 g/mol, a glitkézé pedig 180 g/mol, vélaszjelitk a reagenssel pedig

azZonaos.

Munkém sordn extra B-glitkozidéz adagoldsa mellett vizsgéltam a celluldz aktivitdst
konstans EG és CBH koncentracidk mellett, majd mérési eredményeim validalasdra
HPLC-velis ellendriztemn a kritikusmérési pontokon a cellobi6z és gliikéz koncentracigjat.
Az eredmények egyértelmien tandsitjdk, hogy a DNS reagenssel torténé mérés nem
kellGen pontos a reagens glitkozzal t6rténd kalibrécidjakor, valamint a reakcié sordn a
felszaporodo cellobiéz inhibedlja az EG-okat és a CBH-okat.

A késGbbiekben az aktivitismérés sordn figyelembe kell venniink a celluldzok (-

glitkozidaz aktivitisat is.




Biokém-05

Cellulaz enzim eldallitasa Trichoderma reesei RUT C30

fermentacidjaval alternativ szubsztraton
Kozma Krisztina V. évf. biomérnok
BMGE Mezbgazdasdgi Kéntiai Technoldgia Tanszék
Témauezetd: Dr Réczey Istwinné egyetemi docens, Szijirtd Nora doktorins
TDK munkém sordn a Trichoderma reesei fonalasgomba RUT C30-as mutdnsénak cellulaz
enzim termelését kovettem nyomon rdzatott lombikos fermentaciéval. A tenyésziés
sordn ipari illetve mezdgazdasagi iizemben keletkezd mellékterméket illetve hulladékot
haszndltam fel a taptalaj kiegészitéseként. Szénforrdsként Solka Floc helyett OCC (Old
Corrugated Cardboard) hulldmpapir hulladékot alkalmaztam, tapsd kiegészitésként
pedig szeszgyari és élesztGgydri vinasz (bestiritett szeszgyari illetve élesztGgyari moslék)
alkalmazhatdsdgénak feltételeit teszteltem. A koltségek csOkkentésének érdekében
vizsgdltam egyéb kiegészitd anyag- monoammonium -foszfat (MAT)- sziikségességét
is. Kisérleteim sordn kideriilt, hogy mind a szeszgyari mind az élesztdgyari vinaszt lehet

alkalmazni tapsé forrasként celluldz fermentéci6 sordn.

Munkam soran a kivetkez$ kérdésekre kerestern a vélaszt:

»a szeszgyari vagy az élesztbgydri vinasz alkalmasabb a (téptalaj séforrds
kiegészitéseként,

> milyen koncentraciéban kell alkalmazni a két kitlénboz6 eredet@ vinaszt a maximalis

enzimaktivitas eléréséhez, (

> szitkséges-e egyéb foszfatforrds hozzdaddsa a téptalajhoz.

A mért maximdlis enzimaktivitisok alapjan megallapithatjuk, hogy a kontrollként,
Mandels altal optimalizalt sékeverék helyettesithet6 élesztGgyari vinasszal, valamint az
optimalis Solka Floc szénforrds hullimpapir hulladékkal kivalthatd.

Biokém-06

A flagellinmolekula rendezetlen terminalis régidinak szerepe az
alegységek kdicsdnhatasaiban

Muskotdl Adél okl. kirnyezetmérnik, Sebestyén Anett okl kornyezetmérndk
VE Fizika Tanszék
Témavezets: Dr. Vonderviszt Ferenc egyetemi docens
A baktériumck flagellumok segitségével mozognak (I). A flagellumok egy, a
sejtmembrénba dgyaz6dé molekuldris motorbél és-a hozzd kapcsoléds 5-10 pm
hossztisagtt helikdlis filamentumb6l allnak, amelynek alegységei a flagellin fehérjék.
A flagellin monomerek spontdn médon képesek osszedllni a nativval megegyezs
szerkezeti filamentumokkd. Munkénk alapvet6 célja a flageildris filamentumok
onszervez&désének hatterében 4ll6 molekuldris mechanizmusok feltdrasa.

A filamentumok kiils6 részének szerkezetét réntgendiffrakcids mérések révén mar atomi
precizitassal ismerjiik (2), a belsé rész felépitésérél azonban keveset tudunk. ASalmonella
typhimuriumbdl szirmazé flagellinmolekula termindlis régiti monomer allapotban
rendezetlenek. A feltételezések szerint ezek a régidk vesznek részt a filamentumok
belsé csatorndjanak felépitésében, s fontos szerepet jatszanak az 6nszervez6dd képesség
szabalyozasdban. Arra kerestiink valaszt, hogy a szomszédos flagellin alegységek N- és
C- termindlisai miként alakitjak ki a bels& rész szerkezetét.

Munkénk sordn limitalt proteolizis segitségével tavolitottuk el a flagellinmolekula
rendezetlen terminalis régi6inak kiilonféle méreti szegmenseit: az N-terminalisrél 19
(49kDa-os fragmentum), a C- termindlisrél 33 (48kDa-0s fragmentum) aminosavnyi
részt. A termindlis régiok teljes elemésztésével egy kompakt szerkezetd 40kDa-
os fragmentumot is elallitottunk. A keletkezd fragmentumokat FPLC ioncseréld
kromatogrifidval tisztitottuk, fluoreszcens festékkel festettiik és fluoreszcencia
rezonancia energiatranszfer médszerével vizsgéltuk polimerizécids képességiiket.
Eredményeink arra utalnak, hogy a szomszédos flagellin alegységek N- és C- terminélis
régidi egymaésba fonddé o-helikdlis kotegeket alkotva épitik fel a filamentumok belsé

részének szerkezetét.

1. K. Namba és F. Vonderviszt (1997} Quart. Rev. Biophys. 30, 1-65.
2.F. A. Samatey, és mts. (2001) Nature 410, 331-337.




Biokém-07

Trichoderma harzianum izoldtumok kitindz enzim termelésenek
vizsgélata szilard fazisi fermentacio alkalmazasaval

Nagy Vividna V. évf. biomémik
BMGE Mezfguzdasigi Kémisi Technoldgia Tanszék
Témauvezets: Dr. Szakics Gybrgy tudomiinyos fGmunkatdrs
A kitin a természetben a celluléz, hemicellulézok és a lignin utdn a legnagyobb
mennyiségben el6fordulé megtjulé természetes anyag. Baktériumokban, gombakban,
apr6 tengeri allatokban és rovarokban is eléfordul. A kitint, az N-acetil-D-glitkézamin
(NAGA) homopolimerjét az iparban elsGsorban mono- ill oligoszacharidja miatt
hasznositjak. Az NAGA fontos vegyilet a gydgyszeripar szimdra, az élelmiszeriparban
édesitdszerként alkalmazzak.

AXkitinbonté enzimek és kitin4z termel6 antagonista fonalasgombak a mezGgazdasagban
is alkalmazhatéak, biokontroll szerként. A Trichoderma nemzetségbe tartozé
fonalasgombék koziil elsdsorban a Trichoderma harzianum fajra jellemzG az, hogy
névénypatogén gombakon képes élgskodni, kitlonbozs hidrolitikus enzimei segitségével
kérositja a névénypatogén gomba sejtfalat, Ezért feltételezhetS volt, hogy ezek a torzsek
sok sejten kiviili (extracellularis) enzimet termelnek.

A TDK munkam sordn ezen feltételezésbél kiindulva mintegy 40 Trichoderma harzianum
izolatum enzimtermelését vizsgdltam szildrd fazisit fermentacié (SSF) alkalmazasdval.

A Trichoderma harzianum izoldtumok sziirvizsgalatat 3 és 5 napos fermenticidkban
valésitottam meg, Taptalajként 4,5 g bizakorpa és 0,5 g kitinpor séoldattal nedvesitett
keverékét hasznédltam. Az eredmények alapjan a legjobban termels TUB F-927-es
tirzzsel fermentacids tptalaj valamint id6 optimalizélast végeztem, ill. a termelt kitinaz
miikédésének hémérséklet és pH optimumat is meghatéroztam.

Az optimalizal6 kisérletek sordn vizsgéltam a T. hurzianum TUB F-927 torzs szaporitd
téptalajanak optimélis nedvességtartalmét, a pétlélag adagolt C-, N-, valamint P-
forrasok hatdsit és kilonbozd mezdgazdasdgi melléktermékek szubsztratként vald
alkalmazhat6sagat.

A magasabb kitindz aktivitds eléréséhez a kitin, mint induktor nélkiilozhetetlennek
bizonyult. Az enzimtermelést az alkalmazott szerves és szervetlen N-forrdsok kdziil
az ammonium jon befolydsolta pozitivan, a P-forrdsnak nem volt szignifikans hatdsa. A
kitindz enzim miikédésének hémérséklet optimuma 55°C-nak, pH optimuma 4,5-nek
adddott.

A tovibbi kisérleteket egyiittmiikddésben végezziik a Regional Research Laboratory,
CSIR, Trivandrum, India kutatShellyel
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Biokém-08

Szignifikans klldnbsegek szérum és follikulus folyadek

fehérjeprofiliaban hormonkezelésen atesett ndk esetén
Rezeli Melinda V. évf. bioldgia—kémia
PTE Anatitikai Kémia Tanszék
Témavezet0: Dr. Kildr Ferenc egyetems tandr
A follikulus folyadék a folliculogenezis sordn keletkezik; részben a granulosa sejtek
szekrécidjanak terméke, részben pedig a théca sejtek kapillarisaibol 4tsziirGd6 anyagokat
tartalmaz. A follikulus folyadék osszetételét tekintve hasonlit a vérszérumhoz.

Jelen dolgozatban 21 specidlis hormonkezelésen étesett nd follikulus folyadékat és
vérszérumat hasonlitottuk dssze kapillaris zonaelekiroforézis technikat alkalmazva.

A kapillaris zénaelektroforézis méréseket CRYSTAL CE SYSTEM model 310 késziiléken
végeztitk, melyet BISCHOFF LAMBDA 1000 UV/VIS detektorhoz csatlakoztattuk.
51 c¢m effektiv hosszdsagn, 50um belsd dtmérdjii kezeletlen kapilldrist hasznaltunk,
a hattérelektrolit 20mM Tris-bordt puffer volt. A detektilds 200nm-en tortént. Az
adatgyjtéshez és feldolgozdshoz az Axxiom Chromatography 717 Series Data System
(Moorpark, CA, USA) programot hasznaltuk.

A mérési eredmények alapjan szignifikdns kilonbség tapasztalht6 az azonos személytol
szarmazo6 mintdk elektroforetikus mintdzatdban. Az elektroferogramok az o -globulin
ésa y-globulin frakeid csdkkenését mutatjak a follikulus folyadékban a vérszérummal
Osszehasonlitva. A statisztikai kiértékelés sordn a Pearson korrelaciés egyiitthatot
haszndltuk, amely alkalmas lehet a biologiai mintak kézétt fennalld kildnbségek

egyszerii lefrasara.




Biokém-09

A human filaggrin epitopiainak vizsgalata Rheumatoid Arthritisben
(RA) szenvedd betegek szérumaban

Szabi Timea V. évf. kém. tan. , Tobi Rita IV. évf kémi. tan. -

MTA-ELTE Peptidiémiai Kutatdcsoport

Témavezett: Dr. Magyar Avma tudomdnyos fimunkaidrs, Dr. Brézik Mirta tudomdnyos munkatdrs

A rheumatoid arthritis (RA) krénikus, progressziv izilleti gyulladas, melynek korai

kimutatdsa és kezelése nem megoldott. A betegség kialakuldsa sordn - napjainkig

kevéssé ismert okok miatt - sajat fehérjék ellen termelGdnek autoantitestek. Ilyen sajat

fehérje a 37-40 kDa molekulatdmegi filaggrin. E fehérjével reagdlé immunoglobulin

az AFA (anti-filaggrin antitestek). Ujabb adatok szerint a filaggrin antigenitdsaért

olyan peptidszakaszok felelGsek, melyekben az argininbél — peptidil arginin deimidaz

hatdsara - kialakult citrullin (deiminAlt arginin) van jelen.

Célunk azon legrévidebb filaggrin epitépok azonositasa, melyeket még az AFA antitesiek
felismernek. Munkénk sordn, irodalmi adatok alapjan kivélasztott (Schellekens G.A. és
mtarsai, J.ClinInvest. 1998), a **SHQESTRGRSGRSGRSGR™ - 19 aminosavbdl 4ll6
- filaggrin peptid arginin helyett citrullint tartalmazé varidnsait, valamint réviditett
anal6gjait allitottuk el tithegyen végzett parallel peptidszintézis mddszerével. Az
ELISA kisérletekben RA-s betegek és egészséges véradok szérumédban e peptidek
segitségével vizsgaltuk az AFA jelenlétét. Adataink szerint az a peptid, melyben a
312-es arginint citrullinnal (X) helyettesitettiik kétddik a legjobban az RA-s betigek
szérumédban taldlhaté antitestekhez. A peptidben tovabbi argininek szisztematikus
helyettesitése citrullinnal nem néveli a kotdést. Az N-termindlison torténd révidités
esetében a TXGRSGRSGRSGR szekvencidji peptid mutatja a legnagyobb aktivitast.
Ennek az epitépnak a C-terminalis fel6li roviditése sordn kapott TXGRS pentapeptid a
legrovidebb, még antigén felismerd tﬁlajdonséggal birG szakasz.

Szilardfazist peptidszintézis mddszerével nagyobb mennyiségben eléllitottuk a
kotddési vizsgalatok eredményei alapjan kivélasztott és az N-ill. C-terminalisan cisztein
tartalmazé szerkezet azonositott (MS, HPLC) szdrmazékokat. KésGbbi kisérleteink sordn
vzeket a szdrmazékokat kivanjuk felhaszn4lni - az ELISA mikrotitraciés lap-hoz kovalens
kotéssel rogzitett dllapotban — egy, a RA korai kimutatdsara alkalmas rutindiagnosztikai
modszer kifejlesztéséhez. | -

Biokém-10

Folding-vizsgalatok egy homotrimer enzimcsalad eseteben
Szerzd: Takics Eniké V. éof. vegyész
MTA-SZBK Enzimoldgiai Intézet
Témavezet: Dr. Vértessy Bedta tudomdnyos tandcsadd
Minden 6nédllé életre képes szervezetben jelen van a dezoxiuridin-trifoszfdt
nukleotidohidroldz (dUTP4z) enzim, a preventfv DNS javitds fontos tényezGje. Az
enzim prokariéta illetve eukariGta élGlényekben taldlhaté homotrimer formdinak
oligomer szervezddésében szerepet jétszo alegység kolcstnhatasok jellege lényegesen
kiilonbozik egymdstél. Ezen eltérés a dolgozat alapjdud szolgdld hipotézis szerint hatdssal
van hatéssal a fehérjék kitekeredését illetve betekeredését befolydsolS kilcsonhatasokra
is. Vizsgélataimat tobb mddszer (mikrokalorimetria, fluoreszcencia, és cirkularis
dikroizmus spektroszképia, analitikai gélsziirés) alkalmazésdval a prokaritik és
eukariétik egy-egy reprezentdns képviselsje, a Drosophila melanogaster (ecetmuslica),
valamint az Escherichia coli baktérium &ltal termelt dUTPaz—okon végeztemn.

Az eredmények alapjan a kovetkezbket allapitottam meg:

1. A Mg?" ion hatasdra kismértékben, de hatdrozottan megné az Drosophila dUTPaz
hédenaturacioval szemben mutkatott stabilitisa, az E. coli dUTPAz esetében viszont a
fémion (Mg?*) nem okozott véltozdst. Az irodalomban elGszor mutattam meg, hogy a
Mg+ kétértékii fémion az eukariéta Drosophila dUTPaz enzim szerkezeti kofakiora.

2. Szubsztratanalégok (dUMP, dUDP, dUPNPP) hozzdaddsa befolyésolta az
eukaridta enzim szerkezeti stabilitisat, mig a prokariéta dUTPaz-ét nem. Ebbél arra
kévetkeztetek, hogy a szubsztritanalégok dltal elGidézett konformacié-véltozés a két

enzimnél legalabbis részlegesen eltérd.

3. Mind a kémiai, mind pedig a hddenaturici6 bizonyitotta, hogy a bakteridlis dUTP4z
szerkezeti stabilitdsa lényegesen nagyobb, az eukaridta dUTPdz-énal. Bzt a killénbséget
valdszintileg a bakteridlis dUTPAz alegységei kozott nagyszami hidroféb kélesénhatés
okozza.

A trimer fehérje monomer alegységekre valé stabil disszociacidjat az oldatfézisban, az

extrém kisérleti kortilmények ellenére sem sikeriilt elérni. A trimer szervezédés még a
hédenaturacié folyamén is megmarad, a fehérje trimer egységként tekeredik ki.




Biokém-11

A fizioldgias anionok szabalyozd hatasa a foszfoglicerat kinaz
aktivitasara és stabilitasara

Vargu Andrea V. éuf. vegyész
MTA SZBK Enzimoldgiai Intézet
Témavezetd: Kazinczyné Dr. Vas Miria tudomidnyos tandcsadd
A foszfoglicerdt-kindz enzim két szerkezeti doménbél all6 tipikus kindz. Komplex
kinetikai viselkedése mdr régdta ismert, amelyet a domének molekuldn beliili relativ
elmozduldsaval hoztak Osszefiiggésbe. Néhdny, szabalyozd szerepre alkalmas,
fiziologids kortilmények kozott jelen 1évS anion (pirofoszfdt, citrdt, foszfaf) hatdsat
vizsgaltam az enzim miikédésére és szerkezeti stabilitisdra. Vizsgdlataim alapjin az
alabbi megallapitasok tehetSk:
1. Kinetikai vizsgalatokbdl megallapitottam, hogy ezen anionok a fiziologiashoz hasonlé
koncentricidban specifikusan gyorsitjdk az enzimreakciét, ami fiziologids szabélyozé
szerepitk mellett szol,
2. Az egyensiilyi kotodésvizsgalatokbdl és a kinetikai géatldskisérletekbd] kapott kistGdési
illetve gatldsi dllanddk j6 egyezésébdl az kovetkezik, hogy az anionok elsGdleges
kotdhelye azonos a gétld kotShellyel, és a kotddés joval gyorsabb, mint maga az

enzimreakcio.

3. A kinetikai adataim arra is utalnak, hogy a kordbbi feltételezéssel szemben két éétlc’)

kotShely is 1étezhet az enzimmolekuldn (pl. kétddhet anion egyidejiileg mindkét
szubsztratkotShelyen). Analizisem szerint a két gatléhely nem fliggetlen egymastdl,
hanem kooperativ médon egytittmiikédnek.

4. Avizsgilt anionok a szubsztratokhoz hasonlé médon stabilizéljik az enzim szerkezetét.
Ez a stabilizal6 hatas, valamint az anionok kotddési erdssége (K,) és gétlé hatdsa (K)
egyértelmii Osszefliggésbe hozhaté az anionok t6ltésével (pirofoszfat>citrat>foszf4t), és

azonos sorrendet kivet,

5. A szerkezeti adatok molekuldris grafikai analizise arra utal, hogy a legerGsebb
anionkétShely azonos a szubsztrdt 3-foszfoglicerat kotShelyével, és az anion enzimmel
vald kolesénhatdsa a szerkezeti részletek szintjén is hasonld a szubsztrdtéhoz, de az
érintkezés valamivel kisebb szamit kélesénhatéson keresztiil valésul meg,

Vizsgalataim tehat a PGK példajan keresztiil felvetik annak a lehetGségét, hogy a
fiziol6gidsan eléforduld tibbértékii anionok szabdlyozhatjak méas, anionos szubsztrdtokat
atalakité enzimek miikodését is, tovdbbd, szubsztritjaik tivollétében azok fehérje-
szerkezetétis nagymértékben stabilizdlhatjak.
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Biokém-12

A p25, egy (j fehérjecsalad elsé tagjanak jellemzése

Vincze Orsolya V. évf. vegyész—kém.tan.
MTA 5ZBK Enzimoldgiai Intézet
Témavezetd: Dr. Ovidi Judit tudomdryos tandesadd

Az eukaritta sejtek vézénak egyik f6 alkotéeleme a tubulin heterodimérekb6l dllo
mikro-tubulus {(MT), mely a sejtben igen sokrétd funkcié elldtisira képes. A MT-
okhoz sokféle pro-tein kotédhet. Ezek stabilizdljdk/destabilizdljdk a MT-okat, illetve
azok irdnyftott mozgatasat végzik. Sokkal kevésbé ismertek a MT-okkal dinamikus
kélesonhatdsokat létesitd (in. citoplazmatikus fehérjek, Ez a kotddés szerkezeti ill.
funkcionalis véltozdsokat idézhet el a kolesonhaté fehérjékben, amelyek fiziologids
szempontbdl Tontosak lehetnek, pl. a kot6ds enzimet szabdlyozzdk, vagy aberrans
MT-ok képzédéséhez vezetnek, melyek végsG soron patologias elvaltozésokat,
neurodegenericiét (pl: Alzheimer-, Parkinson kért) okoznak. Ilyen citoplazmatikus
fehérje val6sziniileg a p25 is, egy Gjonnan felfedezett agyspecifikus fehérje, melynek a
mikrotubuléris rendszerre kifej-tett hatdsat az Enzimolégiai Intézetben mutatidk ki a
kozelmiiliban.

Munkdm célja a p25 fehérje szerkezetének, valamint a tubulinnal / MT-al val6
kleson-hatdsénak vizsgalata volt. CD spektroszképidval kimutattam, hogy a p25
nagymériékben rendezetlen szetkezetét sem a kitlonféle sok, sem a pH nem befolyasolja,
ellenben a trifluoretanol képes jelentGsen megnévelni a fehérje a-hélix tartalmat. A p25
kotddése a tubulinhoz karakterisztikus CD differencia jelet indukaél, és a maximalis
kolcsénhatds eléréséhez szubsztociometrikus mennyiséga 7p25 is elegendd. Ezen
kividl turbidimetrids mérések igazoltak, hogy a p25 in vitro képes tubulin aggregaciot
okozni, viszonylag alacsony dsszfehérje koncentrécio esetén is. Limitdlt proteolizissel,
ill. szintetikus fragmenseket alkalmazva lesziikitettem a kélcsdnhatdsért felelts kots
régié helyét a tubulinon beliil egy 36kDa-os fragmensre. A p25/tubulin kolesénhatds
specifitasat vizsgalva kimutattam, hogy a p25 GTP fiigg6 moédon fejti ki hatdsat, azaz a
GTP meggétolja a p25 kot6dését a tubulinhoz. Ez arra utalhat, hogy in vive a GIP szint
befolyasolhatja, hogy a p25 fiziologias (patolégias) hatdsa domindl-e. A kiilonbdz6 gén és
fehérjebankok vizsgalatakor kiderilt, hogy a p25 nem mutat homoldgidt egyetlen eddig
leirt fehérjével sem. Nukleinsav szinten viszont eddig 7, a marha p25-el igen magas
homol6giat mutatd szekvencia ismert, ami arra enged kivetkeztetni, hogy az ltalam
vizsgélt fehérje egy 1 fehérjecsaldd elsé tagja. Fehérje szinten egyediil az dltalunk marha
agybol izolalt p25 ismert és vizsgalt. A fehérje atomi szintit szerkezetének vizsgalatahoz
fehérje egykristdlyokat dllitottam elé a p25-b6l.




Biokém-13

Synthesis and biological activity of a 17-oxa-D-homo-androstene
derivative

Zorang Zrnic, 5" year student of Chemistry
Institute of Chemistry, Faculty of Sciences, University of Novi Sad,
Supervisors: Prof. Kataring Penvv Gast, Ph. D. and Srdan Stojanovic, M. Sc.
The facts that androgens are involved in the etiology of many human diseases, as well as 3 ..
that natural steroids exhibit a number of shortcomings in their therapeutic application, . Ké m iai teCh n0|og ia
have prompted intensive research in the domain of preparation and application of :
antiandrogens, as the substances that block biological activity of androgens, so that
they are administered in therapy of androgen-dependent diseases. On the other hand,
it is known that the presence of conjugated bonds in the A and/or B rings of steroid
molecules as a lactonic function, represents one of significant factors that contribute to

the enhancement of antiandrogenic activity'2,

This work describes the synthesis of 17-oxa-D-homo-androstens derivative 2, possessing

both of the above structural characteristics.

H cH,

HO ci
i

NOH

4 steps
B

1

Studies of biological activity showed that compound 2 exhibits inhibitory activity versus
aromatase enzyme, whereby the IC_ value amounts to 0.25 mmol/dm?,

References:

1. Penov Gadi, K, Stankovié, 5., Csanédi ], Durendié, E.,, Saka& M, Medic-Mijacevié, Lj., Arcson,
Q,, Stojanovié, S, Andrié, 5., Molnér-Gabor, D., Kovacevic, R., Steroids 66 (8), 645 (2001).

2. 5. Graham-Lorence, B. Amarreh, R. E, White, J. A. Peterson, E. R. Simson, Profein Sci. 4, 1065
(1995)




Techno-01

Motorolajok surlodascsokkentd hatékonysaganak vizsgalatara
hasznalt mérési modszer tovabbfejlesztése.

Bubilik Miirk V. évf. vegyészmérnik
VE, Asvinyolaj- és Széntechnoldgiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Bartha Liszl egyeteri docens
A csticstechnoldgiajia motorolajok fejlesziési tendencidjt, mint az a vegyipar és rokon
dgazatokban is jellemz6, az egyre szigorod6 kérnyezetvédelmi elGirasok és torekvések
hatdrozzak meg. A kérosanyag kibocsitds (CO,, CO, SO, NO,) cstkkentésének
érdekében elsGsorban csdkkenteni kell az elégetett motorhajtéanyag mennyiségét,
mindemellett a kozeljovében radikélisan esokkenteni kell a kén-oxidok (SO,)
kibocsatasanak a mértékét is. A motorolaj viszkozitdsdtdl jelentds mértékben fiigg a
jarmtivek alkatrészeinek sarlddasdbél adédé mechanikai vesztesége, ami csdkkenti
a motor hasznos teljesitményét és noveli az fizemanyag fogyasztdst, igy kozvetve a
jarmit kérosanyag emissziGjat. Ennek kovetkeztében az iizemanyag-takarékos, kis
strlédasi ellenalldst biziositd, a kordbbi gyakorlattal szemben kisebb kéntartalmii vagy
kénmentes adalékok fejlesztése a korszerdl motorolajok fejlesztésének napjainkban egyik

legfontosabb teriilete.

A dolgozat célja olyan laboratériumi hatdsvizsgilati médszer kifejlesztése grolt,
amellyel a kivanalmaknak megfelel pontossiggal lehet motorolaj adalékok stirlodasi-
és kopési tulajdonsigait meghatdrozni. A szabvanyos Stanhope-Seta tipus Gn.
négygolyds sirldddsi- és kopdsi tulajdonsigok meghatdrozéséra szolgald berendezés
és mérési médszer tovabbfejlesztését thiztitk ki célul. A fejlesztés elsé szakaszaban a
berendezés szamitdgéppel torténd sszekapesoldsat és a szamitogéppel torténd digitalis
adatfeldolgozasra szolgalod szoftver kialakitasat végeztiik el. A fejlesztés méasodik részében
f6ként molibdénnel modifikélt poliizobutilén-poliszukcinimid adalékok felhasznéldsdval
keészitett motorolaj kompozicick sirlédas- és kopascsokkentd hatékonysagat vizsgaltuk
kis és kozepes terheléstartomdnyban. Vizsgaltuk a kitlénbozd készitlékkialakitdsok
mérési érzékenységét, felhaszndlhaidsigat és pontossdgat. A sarlodési egyiitthatd
meghatirozdsdndl egy teliesen 11, eddig még nem alkalmazott mérési technikat
alakitottunk ki. Ennek segitségével a stirlédasi egyiitthaté mérése sordn az érzékeld
berendezés elmozduld alkatrészeinek sarlédédsal kikiiszoboltitk, igy a sarlédasi
egytitthaté meghatarozésa pontosabba valt. Mérési médszert alakitottunk ki a stirlédasi
folyamatok sordn fejlédott hé 4ltal okozott hémérsékletnivekedés regisztrildsara
és jellemz6 értékeldszamanak meghatdrozasira. Vizsgdlataink eredményeként
meghataroztuk a sitrlédasi egylitthat6 és a stirlodds sordn fejlédott hémennyiség okozta
hémérséklet névekedés mérésén alapulé médszerek ismételhetségét, hibahatarat.
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Techno-02

s

Gumi-bitumen kompoziciok elGallitasa es vizsgalata
Buda Botond V. éuf. kornyezetmérnik
VE Asvinyoluj- é Széntechnologiai Tanszék
Témavezets: Dr. Dedk Gyula egyetemi docens
Magyarorszigon gydrtott bitumenekbdl és kilonbdzé szemcseméret eloszlasit
gumibtlemények fethaszndlasaval gumi-bitumen kompoziciokat allitottam eld.
Kisérleteimben kémiai és a mechano-kémial eljdrdsok Osszekapesolasabdl 4ll6
technologiat alkalmaztam. Egy kisebb, majd egy méretndvelt, szakaszos reaktorban
allitottam el§ a gumibitumeneket. Kiilonbozd (desztillacios, illetve fvatott) bitumeneket
alkalmaztam., Vizsgaltam, hogy az ttépitésben hasznalt bitumen-modifikélé szerek
kivélthatOk-e haszndlt gumiabroncsbél szarmazé gumiSrlemények alkalmazdsival,
Tanulmdnyoztarn a gumibremények - szemcseméretének, valamint elSAllitasi
kériilményeitdl fiigg felileti tulajdonsdgainak hatdsat a kompozicidk jellemzéire.

Kovetkeztetéseimet az elasztomerrel és plasztomerrel médositott Gtépitési bitumenek
atiigyi el6irdsai alapjdn vontam le. Megéllapitottam, hogy a technologia alapvetd
kovetelménye a mechano-kémiai diszpergalds alkalmazdsa, tisztdn kémiai degradélassal
nem lehetett megfelels tulajdonség(i gumibitument el&allitani.

A gumibitumenek rugalmas tulajdonségait az tigynevezett rugalmas visszacsavarodds
mddszerével vizsgiltam. Arra a kovetkeztetésre jutottam, hogy a gumibitumenek
jellegzetes  viszkoelasztikus tulajdonsdgokkal rendelkeznek. Az alkalmazott
alapanyagokkal és eljardssal sikeriilt a bitumenek (j, a felhaszndlds szempontjabol
elényds tulajdonsagi valtozatait el§allitani.




Techno-03

Asvanyi alapli katalizatorok aktivitdsanak vizsgélata szerves
szintézisekben

Hegediis Adrienn V. éuf. vegyészmérnik

BMGE Szerves Kémiai Technoldgia Tanszdk

Témavezetd: Dr. Hell Zoltin egyeteri docens

Napjaink szerves kémiai kutatdsainak egyik f§ irdnya olyan 6j katalizitorok
illetve reagensek keresése, amelyek aktivabbak, szelektivebbek, esetenként tijra
felhasznalhatéak, egyszer(ibben kezelhettk, és kevésbé terhelik a kornyezetet, mint
egyes hagyomdnyos katalizitorok. Az elmilt években egyré nagyobb jelentGségiivé
valt a killnbéz6 dsvanyi alapt katalizdtorok hasznilata. Ennek oka ezen anyagok
sz4mos elonye. Kérnyezetkiméldk, nincs sziikség semlegesitésre, a katalizator a reakcié
végén egyszerfien kiszlithet§ a reakcidelegybsl, a kiszfirt anyag gyakran tobbszir
Gjra felhaszndlhatd. Olcsék, mivel (részben mddositott) természetes anyagok, és nem
mérgeziek, magas aktivitést és szelektivitdst érhetiink el viszonylag enyhe kéritllmények
kozott. Ureges szerkezetitk miatt a reakcitk sok esetben jelentds regio- illetve
sztereoszelektivitassal jatszédnak le.

Munkdm soran az Ersorb (E) mérkanev( zeolit szerkezeti molekulasziirs adszor}yens
felhasznélhatosagat vizsgaltam kialonbozé viz- illetve sésavkilépéssel jard szerves
kémiai reakcidkban. A célkitizés elsGsorban nem egy reakcié optimalizaldsa volt, hanem
attekinté képet akartam nyerni arrél, hogy az anyag milyen teriileteken alkalmazhats.

ElsCként szabad aminosavak acilezését vizsgaltam kilonbdzs alifis és aromds
savkloridokkal amménidval médositott Ersorb (EA) jeleniétében. Alifis savkloridok
esetén gyenge termelések adédtak, aromés savkloridokkal azonban a megfelel N-acil
szdarmazékok j6 termeléssel keletkeztek.

Aromds karbonsavak és B-aminoalkoholok reakciGjdban a 4 A pérusméretd Ersorb
(E4) jelenlétében egy lépésben 2-szubsztitudlt oxazolinszarmazékokat allitottam el j6
termeléssel.,

Munkam sordn eljirdst dolgoztam ki aromas karbonsavnitrilek el6allitasara.
Szubsztitudlt benzoximokbo] E4 jelenlétében oldészer nélkiil mikrohullama besugdrzés
hatdsara minden esetben j6 termeléssel keletkezett a megfeleld nitril.

Az eredmények mutatjik, hogy az Ersorb adszorbens alkalmazasaval mindhirom
esetben sikeriilt egyszert, gyors, kdrnyezetkiméls szintéziseket megvaldsitani.

Techno-04

Kéntartalmu n-pentan frakciok izomerizalasanak és
kénmentesitésének vizsgalata egy lépésben

Magyar Szaboles okl. vegyészmérmnik

VE Asvinyolaj- és Széntechnoldgiai Tanszék

Témavezeid: Dr. Hancsdk fend eqyeterni docens

A kornyezetbarat és humdnbioldgiailag is kedvezd Osszetételli motorbenzinek
gyartasakor nélkiilizhetetlenek a kis szénatomszamit (C-C,) izoparaffin frakcidk.
Ezek napjaink egyik legjobb keverGkomponensei, mivel kis kéntartalmuk mellett nem
tartalmaznak aromds szénhidrogéneket és olefineket, nagy az oktanszamuk, kicsi a
szenzibilitdsuk, tovabba kinnyen és tisztdn égd vegyitletekbd] alinak.

A kis szénatomszdmii izoparaffinok a kéolaj benzinfrakciéjdban ugyan el6fordulnak,
de koncentricidjuk nem elég nagy ahhoz, hogy elvélasztési mfiveletekkel kinyerhetd
mennyiségiik kielégitené az irdntuk megnyilvanul és egyre névekvé keresletet. Fzért
szitkséges a kis szénatomszdmit n-paraffinok izomerizalasa.

Az Eurdpai Unidban a motorbenzinek kéntartalmat 2005-t51 a jelenlegi 150 ppm-r6l
50 ppm-re csikkentik, de ajanlott és dllamilag tAmoegatott lesz 10 ppm kéntartalmii
motorbenzinek forgalmazdsa is. Az izomerizdtum el6dllitdssra alkalmas nagy
n-paraffintartalma frakcidk kéntartalma 80 és 150 ppm kézott valtozik. A hagyomdnyos
fém/zeolit katalizatoron — kedvezd izomerizalast feltételek kozétt - a kénmentesités csak
kis météked, 10% alatti. fgy a keletkez izomerizatum kéntartalma nem elégiti ki még az
50 ppm eléirast sem.

A TDK munka legf6bb célkitfizése egy olyan katalizétor (példaul: #6m/ALO; vagy fém/
zeolit) kivélasztdsa volt, amely alkalmas a kéntartalmi komponensek kénmentesitésének
ésazn-pentdn izomerizaldsanak egy lépésben torténd megvalésitasara. Ezen kiviil célom
volt a technolégiai paraméterek (hémérséklet, folyadékterhelés, stb.) termékhozamot és
termékmindséget befolydsolé hatdsanak vizsgalata. Vizsgaltam tovabba a Tanszéken
készitett Pt/H-Mordenit katalizdtorok kiilonbzd Pt-tartalmanak izomerizdciéra és
kénmentesitésre gyakorolt hatdsat, és az alapanyag kéntartalmanak jelentSségét.

A kisérleti  eredményekbdl megallapitottam, hogy sikerillt olyan katalizatort
kivalasztani, amely alkalmas kb. 100 ppm kéntartalm n-pentén frakci6 izomerizalisara
és kénmentesitésére egy lépésben. A Tanszéken készitett killonbozé P-tartalmi H-
Mordenit katalizdtorokrdl megallapitottam, hogy a 0,6%-os Pt-tartalom a legkedvezdbb
az izomerizélas, a kénmentesités, és a krakkreakciok szempontjabél.




Techno-05

Adszorpcids (Fold)gaztisztitasi eljdrasok alkalmazasi lehetSségeinek
vizsgalata

Reizner Judit V. évf vegyész

SZTE Alkalmazott és Kornyezeti Kémiai Tanszék

Témavezetd: Dr. Kiricsi bnre, egyeterni tandy, Dr. Halisz Janos, egyetemi docens

A foldgézt, mint fosszilis energiahordozot a kéolaj mellett nagy mennyiségben termelik

ki és hasznéljak fel, elsésorban kommundlis célokra, fiitésre. Kisebb kdmyezetkarosito

hatasa, valamint kénnyebb szabélyozhatésiga miatt elsnydsebb a kolajnal. Osszetevéit

tekintve elsGsorban szénhidrogéneket (fGleg metdnt) tartalmaz, de a legtdbb helyen

termelt foldgdz nagy CO2-tartalommal is rendelkezik. Mivel a szén-dioxid jelentss

mértékben csokkenti a gaz fiitéértékét, el kell tavolitani. Erre a célra tébbek kozitt

adszorpcids eljdrast alkalmazhatunk, melynek sordn fiziszorpcids folyamat révén,

valamilyen szilard adszorbens feliiletén torténik a gdz megkdtddése.

Munkénk két részbdl allt. ElGszér azt vizsgdltuk, hogy milyen hatdssal van az aktivalas
hémérsékletének és idejének valtoztatdsa az adszorpcibra, illetve milyen mértékben lehet
a CO,-ot és a CH, -t adszorpcid titjén elvélasztani egymaéstSl. Ennél a vizsgalatnal CO-ot
illetve CH,-t adszorbealtattunk kitlénbéz zeolit adszorbensekre, melyek a kévetkezok
voltak: Na-A (Ajka), Na-A (Norton), Ca-A, Molsive, Na-X. Az eredmények azt mutaktték,
hogy nem a regeneralds ideje, iletve hdmérséklete van hatissal a folyamatra, hanem
sokkal inkabb az alkalmazott adszorbens, valamint az adszorbedlandd gaz mindsége a

meghatdrozd paraméter.

A vizsgdlatok mdsodik részében azt tanulmanyoztunk, hogy az adszorpci6
hémérsékletének valtoztatdsa milyen hatdssal van a gdzok nagyvolument megkotésére.
Itt az a kérdés, hogy melyek azok a kérilmények (adszorbens tipusa, htmérséklet),
amelynél a metdnt nagy kapacitissal lehet adszorbedlni, esetlegesen motorhajto-
anyagként valé felhasznalds céljdbdl. Alacsony hémérsékletit (- 70 °C) adszorpcibnal
jelentds novekedést tapasztaltunk a gizok adszorpcidjanak mértékében, de a kiilénkéza
adszorbensek eltér hatdsa itt is észrevehet§ volt. A metén folyékony lizemanyagként
alé felhasznéldsa céljdbdl végzett kisérletek biztatdak, de a nagy energiaigény miatt

még nem alkalmasak a gyakorlati hasznositasra.

Techno-06

Molibdén-komplex tartalmd PIB-poliszukcinimid adalék motorolaj
kompoziciokban kifejtett hatdsanak vizsgalata

Sdgi Richérd V. éuf. vegyészmérnok
VE Asuinyolaj- és Széntechnoldgiai Tanszék
Témavezeld: Dr. Bartha Liszld, egyetemi docens
A motorolajok eddigi hazai és nemzetkézi kutatdsi eredményei arra utalnak, hogy Gj,
molibdén tartalmi poliizobutilén (PIB)-poliszukcinimid alapt vegyiietek — megfelels
kéndonor adalékok jelenlétében - kivdls kopéds- és strléddscsokkentd hatassal
rendelkeznek, mindezek mellett j6 detergens-diszpergens hatdsitak is. Nem végeztek
azonban széleskorii kutatdsokat az j kopédsgatls, detergens-diszpergens adalékkal
legkedvezdbb kolcsénhatdsokra képes, kéndonor tulajdonsdgii partner adalékok
kivalasztaséra. Tlyen vizsgélatok elvégzése viszont az adalék-kompoziciok (package-ek)
osszetétel optimalasdnak lényeges feltétele. {gy kutatémunkdm céljaként egy tij, molibdén
tartalmd PIB-poliszukcinimid adalék motorolaj kompozicidban kifejtett hatasanak
vizsgalatat tiztem ki. Ennek sordn — a Tanszéken elGallitott — molibdén-komplexszel
modifiklt PIB-poliszukeinimid tipusii adalékkal helyettesitettem egy kereskedelmi
forgalomban 1évé SAE 15W-40, API CE/SF teljesitményfokozatti dizel motorolajban
alkalmazott poliszukcinimid adalékot. A komplett motorolaj formulaban kiilénbézs
kéndonor vegyiiletek alkalmazisdval és eltér6 adalékardnyokkal tanulményoztam,
hogy milyen &sszefiiggések vannak a detergens-diszpergens, valamint a kopds- és
stirl6ddscsckkents hatds, illetve a kompozici6k dsszetétele kozott.

Az elvégzett hatdsvizsgdlatok adataival igazoltam, hogy megfelelé mennyiségi
ardnyok alkalmazdsa esetén kivalaszthaték olyan kéndonor vegyiiletek, melyeldel
a referencidndl lényegesen nagyobb kopdscsokkentS hatds érhetd el, és ez részben
az olaj oxidaci6s dregitése utdn is megmarad. Tovébbéa sikeriilt a kdrnyezetvédelmi
szempontbél kedvezétlen tulajdonsdgin  cink-dialkil-ditiofoszfat (ZnDDP) tipusii
antioxiddns és kopasgdtlo adalék alkalmazését kikiiszobolni, illetve helyettesiteni. A
PIB-poliszukcinimid adalék szerkezetmédositdsa azonban a detergens-diszpergens
hatast lényegesen csokkentette, aminek kompenzildsihoz tovabbi kutatésokkal
szitkséges megtaldlni az (i dsszetétel optimumot, amelynél a motorolaj valamennyi

lényeges tulajdonsiga eléri a kivant hatdrértékeket.




Techno-07

KGrnyezetbarat technoldgia racém transz-2-kiér-ciklohexanol
reszolvalasara

Molndr Péter IV. éuf. vegyészmérnik
BMGE Vegyipari Mitveletek Tanszék
Ténavezetd: Dr. Simindi Béla egyelemi docens, Dr. Fogassy Elemér egyeterni tandr, Székely Edit dokfonins
Napjainkban alapveté fontossdgt, hogy a kilonbszé technolégidk, a megfelels
termék(ek) elGallitisa mellett, a kérnyezetet se szennyezzék. Uj eljarasok kidolgozasanal
ez meghatdrozo szempont.

Miér régéta ismert, hogy a racém vegyiiletek enantiomerjeinek hatdsa, aszimmetrikus
felépitésitk miatt, egyméstdl jelentdsen eltérhet. Szamos médszer létezik az optikailag
aktiv izomerek elvélasztisdra, a reszolvildsra. Ezek sordn az enantiomereket tobbryire
olddszerbdl valasztjik el egymaéstél Ezeknek a legttbbszor szerves old6szereknek
azonban koltséges a regenerdldsa és a termékveszteség mellett jelentds a kornyezet
kémiai terhelése is.

A szuperkritikus CO,—o0s extrakeid egy €j reszolvdldsi technika, amelyet a BME
Vegyipari Miiveletek és Szerves Kémiai Technolégia tanszékeken fejlesztettek ki, TDK
munkémban a fmnsz-2-klérciklohexdn-I-ol reszolvéldsaval foglalkoztam, amelyhez
(-)-(2R,3R)-Q,0"-dibenzoil-bork&sav monchidrat reszolvilé dgenst hasznaltam.

Az oldiszeres mintaelSkészitéssel végzett mérések sordn jelentSs (20 %) bepardasi
anyagveszteséget tapasztaltam. Kidolgoztam egy szerves oldészer nélkiili reszolval4si
eljdrést, amely sordn a diasztereomer komplexet olddszer helyett olvadékbdl torténd
kristalyosftdssal allitottam el6. A mintat frakciondlt szuperkritikus CO,—os extrakciéval
dolgoztam fel. A komplex megbontésat kézvetleniil az extraktorban végeztem ¢l, igy a
szabad enantiomer kiolddsa utdn a komplexben maradt enantiomer is megkaphaté az
extraktumban. Vizsgdltam a mélardnynak az optikai tisztaségra (OT) és a termelésre
() gyakorolt hatdsdt. 2* tipusii kisérlettervet haszndltam az elsé extrakcids lépcss
miiveleli paramétereinek optimaldsdra. A legjobb eredményt 100 bar nyoméson és
33°C htmérsékleten értem el, (1.frakcié: OT=-51,7%, t=57,3%; 2.frakcio: OT=+4651%,
£=36,7%). Kisérleteket végeztem az enantiomer keverék optikai tisztasagdnak novelésére.
Egy tisztitdsi lépésben 78,3%-0s tisztaségl (-)-enantiomer keveréket &llitottam el6.
Sikeresen megoldottam a reszolvalé 4gens tjrafelhaszndldséat is, igy a technoldgia
reszolvaldszer igénye jelentsen csdkkenthetd,

Bar célom elsGsorban 1j reszolvaldsi technolégia kidolgozdsa volt, jelentSs és jol
reprodukélhaté enantiomer elvalasztast sikeriilt elérnem.
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Techno-08

Hulladék etilén—propilén kopolimer termikus €s katalitikus
degradacidjanak tanulmanyozasa

Thury Péter V. évf. kdrnyezetmérntk
VE Aswinyolaj- és Széntechnoldgia tanszék
Témavezetd: Dr. Bartha Ldszl6 egyetemi docens
Korunkban egyre fontosabb az energiahordozékkal val6 takarékossag és kornyezetink
értékeinek megévasa. Egyre nagyobb problémét jelent a hulladékok megfelel§
fjrahasznositésénak a hidnya is. A hulladék polimerek djrahasznositisinak egyik
perspektivikus iranyat képviselik a krakkoldsi eljarasok, melyek soran kilonbozd
forrdspont tartoméanyti szénhidrogénelegyek keletkeznek a polimerek szénldncanalk

széttoredezdse utan.

Kordbbi kutatasok foglalkoztak homogén polimer hulladékok krakkolasaval,
szennyezett kopolimerek vizsgdlatira azonban nem taldltam utaldst. Kisérleteim
soran hulladék etilén-propilén kopolimer termikus és katalitikus krakkoldddsat
tanulmédnyoztam, ill. vizsgiltam a reakcidparaméterek (hémérséklet, katalizdtor,
reakci6ids) hatésat a termékek mennyiségi és minGségi jellemzsire. Az alkalmazott
katalizétoroknil fontos, hogy ne képviseljenek jelentds koltségnoveld tényezot. Ezért két
katalizatort vizsgéltam - egy olcsébb egyensiilyi FCC katalizatort és egy dragabb HZSM-
5 katalizatort - két koncentraciéban (2,5 ill. 5%). A termékek tulajdonségait killénbozd
szabvéanyositott és nem szabvényositott médszerekkel mértem. A cseppfoly6s termékek
olefintartalmanak véltozdsat mind j6d-brém szdm meghatérozésaval, mind infravords
spektroszkopia alkalmazdsaval nyomon koévettem. Kimutattam, hogy a polimerlanc
krakkoléddsa a hémérscklet névelésével erdteljesebb lett. Nagyobb hémérsékleten
névekvs folyadék és gézhozam volt tapasztalhaté. Katalitikus esetekben jelentGs
gazhozam nivekmény volt megfigyelhets, a gdzok dsszetétele azonban nem médosult.
Ugyanakkor az olefintartalom ndvekedett, és szignifikins kettSs kotés izomerizacio volt
megfigyelhet. Mig termikus esetben a vinil helyzet(i ketts kotést tartalmazé olefinek
mennyisége volt a meghatdrozé, addig a katalitikus esetekben az interndlis helyzettiekeé.
A folyadéktermékek Allagmolekulankénti -CH,--CH, ardnyszdmédnak kis véltozasa
alapjan jelentSs vézizomerizacié a krakkolédas sordn sem termikus sem katalitikus
esetben nem jatszédott le. A reakciok kinetikai vizsgdlata sordn a szamifott aktivalasi
energidk katalitikus esetekben a varakozasnak megfelelSen kisebbnek adédtak, mint
termikus esetekben. Ezen batch vizsgalatok eredményei folyamatos tizem( rektorban
valé krakkolasi folyamatok korillményeinek kivalasztdsahoz haszndlhatoak fel.




Techno-09
Foszforilezett és foszfinilezett hidroxi-fenolok szelektfv elGallitasa
és felhasznalasa az égésgatiasban

Toldy Andrea V. éof. vegyészmérndk
BMGE Szerves Kémiai Technoldgia Tanszék

Témavezetd: Dr. Keglevich Gydrgy egyetemi tandr, Dr. Marosi Gydrgy egyetent docens
ATDK munka célja olyan hidroxi-fenolok szintetizéldsa volt, melyekben foszfortartalma
csoport kapesolddik az aromas gyfirthoz, s melyek adalékként, ill. szabad hidroxi-
csoportok révén polikondenzéci6s reakcikban monomerként alkalmazva egyarant az
éghetdség csokkenését eredményezik.
A hidrokinon esetén szelektfv mdédon megvaldsithatd volt a monofoszforilezés
és a monofoszfinilezés, a floroglucinndl a monofoszforilezés nem volt szelektv, a
monofoszfinilezés viszont szelektiven végrehajthats, bar a termelés meglehetSsen

szerény.

Ahidrokinon-ill. floroglucin-monofoszfat termikus viselkedése alapjan megallapitottuk,
hogy az altalunk el&allitott modellvegyiiletek alkalmasak lehetnek égésgatlasra, hiszen
a hé hatdséra végbemend folyamatok endoterm jellege, valamint a nagymértékii
felhabosodds az égésgatlds szempontjdbol kedvezs. Azonban a miianyagok
feldolgozdsinak hoémérsékietén a feliletre migrdlva feldolgozdsi problémakat
okozhatnak, ezért mianyagokkal kompatibilisebb rendszerekre, kalixarén tipusit
vegyiiletekre prébaltuk kiterjeszteni a kidolgozott eljardsokat.

A kalixarének az elvégzett mérések alapjin elviselik a mfianyagok feldolgozédséhoz
szitkséges hiimérsékletet, foszfor bevitelével pedig potenciglisan égésgatls tulajdonsagi
vegyliletek dllfthatok elS belélik.

Techno-10

Mezoporusos anyagok alkalmazasa tobbfali szén nanocsdvek
szintezisében
Urbiin Monika V. &of. kém. tan.

SZTE Alkalmazott és Kbrryezeti Kémimia Tanszék
Témavezetd: Dr. Kiricsi Imre egyetemn tandr D, Kdnya Zolfdn tandrsegéd, Méhn Déra PhD hallgatc.

A szén nanocstvek felfedezése utdn intenziv kutatasok indultak meg a szénkémidban.
Kiilinleges tulajdonsdgaik lehetdvé teszik sokirdnyt gyakorlati alkalmazdsukat, ami
sziikségessé teszi elfallitisukat, amelyre sziémos szintézismodszert dolgoztak mdr
eddig is ki. Munkénk sorén tobbfalti szén nanocséveket allitottunk eld Gj médszerrel,
mezopdrusos anyagokban, dtmenetifém centrumok jelenléte nélkiil.

Munkank els§¢ felében Si-MCM-4l-et, illetve Si-MCM-48-at szintetizaltunk
folyadékkristaly templatos mddszerrel, amely sordn templatként cetil-trimetil-
ammonium-bromidot {amely nem tartalmaz oxigén atomokat), illetve CTMABr +
TritonX-100-at (amely oxigén atomokat tartalmaz) hasznaltunk.

A kapott mintak kristalyossdgat rontgendiffraktometrids analizissel, a fajlagos felitletet
és a pérusméret eloszlast pedig, a templét eltavolitdsit kovetGen BET médszerrel
vizsgéltuk, .
Aszénnanocsﬁvekafelhasznéltmezépérusosanyagokpérusaitkitéitétempléhnolekulékb(’)l,
mint szénforrdsbol képzddnek a szintézis sordn. A szintézist 800 °C-on, 5 és 30 perces
reakcididé mellett, nagy tisztasdg nitrogén dramban cséreaktorban hajtottuk végre,

A szintézist kovetSen a keletkezett szén nanocsiveket transzmisszids
elektronmikroszképpal, a mintdk szerkezetében és fajlagos felilletében bekdvetkezett
valtozasokat XRD- és BET mérésekkel vizsgaltuk meg,

A szintézis soran mind a SiF-MCM-41-nél, mind pedig a Si-MCM-48-nal képz&dtek jo
mindségii szén nanocstvek, a templatban 16v6 oxigén atomok jelenléte nem befolyasolta
negativan azok képzddését. A keletkezett nanocstvek kozel egységes atmérdjiiek (az
atlagos amérd 5-6 nm), ami a kovetkezménye lehet a kézel azonos Atmérdjii pérusokban
lév§ templatmolekuldk szabdlyos elrendezdésének. A nanocsévek téibbfalGak.

A szintézis utan elvégzett XRD vizsgilatok azt mutatjik, hogy, a kristdlyszerkezetben
nem torténik lényeges valtozds a grafitizalédds sordn. A BET mérésekbdl litszik, hogy a
minték fajlagos feltilete kismértékben cstkken a szén nanocsévek képzédése sorén.

A szén nanocsévek képzddésének a mechanizmusat nem tanulméanyoztuk, 4m az a

tény, hogy a szintézis sordn sem dtmenetifém atomok, sem klaszterek nincsenck jelen a
porusokban, az egyszerii katalitikus Gton valé képzidésiiket valésziniitlenné teszi.




Techno-11

Minimalis forraspont( azeotrop elegyek szakaszos elvalasztasa
kdzbensd forraspontu oldoszerrel

Varga Viktdria V. éof. vegyészmérnok
BMGE Vegyipari Mitveletek Tanszék
Témuvezetd: Dr. Lelkes Zoltin egyetem adjunktus, Dr. Rév Endre egyetemi docens i
Mind kérnyezetvédelmi, mind pedig gazdasdgi szempontbdl fontos feladat a 0 a2 L et
vegyiparban hasznalt tdbbkomponensti elegyek szétvilasztasa, a tiszta komponensek i KO l"nyezettECh nOIOQ Ia
visszanyerése. A miivelet megvaldsitasara 4ltaldban desztilliciot alkalmaznak. Az : '
azeotr6p elegyek szétvilasztdsa egyszer(i desztillildssal nein lehetséges. Extrakiiv
desztillacidt alkalmazva az elvalasztds megvaldsithatévd valhat. Az eljardst szakaszosan
végezve lehetdvé valik a gyakran véltozo dsszetételi illetve kis mennyiségi sarzsok

széltvilasztisa is.

Kutatémunkam sordn minimdlis forréspontti azeotrép elegyek kozbensd oldészeres
elvilasztaséval foglalkoztam, szakaszos exiraktiv desztilliciot alkalmazva. Profiltérképek
segilségével vizsgaltam a miivelet megvalésithatosagat metil-acetét / ciklohexdn + szén-
fetraklorid elegyre.

Legfonfosabb eredményeim:

* Megéllapitottam, hogy a szakaszos extraktiv desztilldcié kozbensé oldészer
alkalmazaséaval is megvaldsithato.

» Meghataroztam a mitvelet egyes Iépéseit.

» Megillapitottam, hogy a miivelet legfontosabb korldtai a minimélis oldészerdram-

gbzdram ardny és a minimalis refluxardny.
» Meghatédroztam a mitkodési paraméterek ezen kritikus értékeit.

» Az eljarast flowsheet programmal is modelleztem.

Vizsgéltam a refluxardny és az olddszeriram hatdsit a mivelet idejére és

visszanyerésre.



Kérnytech-01 Kornytech-02

1,2-dikiérbenzol mint dioxin modelivegytiiet oxidativ lebontdsa
hidrotalcit bazist katalizatorokon

Dimdk Mirta, V. éuf. vegyész.
SZTEAlkalmazott és Krnyezeti Kémini Tanszék
Témavezetd: Dr. Haldsz Jinos egyetemi docens
A Klértartalmi szerves vegylileteket kedvezd kémiai és fizikai tulajdonsagaik
vagy bizonyos él6 szervezetekre gyakorolt mérgezd hatisuk kovetkeztében nagy
mennyiségben gyartottak és gydrtjak még napjainkban is. A felhasznélas szempontjabol
kedvez$ stabilitis azonban nagymértékii kornyezetszennyezést jelent, ugyanis a
kérnyezeti elemek kozvetitésével vagy a téplaléklancban felhalmozédva ezek az
anyagok az emberi szervezetbe jutva toxikus hatdst fejtenek ki, az egyébként is karos
hatdsaik mellett. Artalmatlanitdsuk biologiai (ton nem valdsithaté meg, a kémiai
Iebontds hatdsos, azonban a termikus oxidacié a szokésos korulmények kozott dioxinok
és PCB-k keletkezéséhez vezet; igy a biztonsagos égetéshez 1200 °C folotti hémeérsékletet
kell alkalmazni, ami miiszakilag bonyolult és gazdasigtalan. Ezért célszerti a katalitikus
oxidécio, melynek alapkévetelménye az aktiv és stabilis katalizator kifejlesztése

Munkénk sordn ezért tanulmanyoztuk hidrotalcit szerkezetti anyagok, azaz Al-
Mg-kettés-, ill. Cr-Al-Mghdrmasoxid katalizétorok szerepét az 1,2-diklérbenzol
oxiddci6jgban az eddig ismert eredmények kiegészitésére. Az 1,2-dikldrbenzolt
oxidéciés modellvegyiiletként azért célszerti vizsgalni, mert ez a komponens a 6l ismert
TCDD prekurzora lehet. Az 1,2-diklérbenzol (DCB) oxidaciéjat dramlasos rendszerben,
folyamatos alléagyas reaktorban vizsgaltuk 300, 350 és 400 °C hdmérsékleten
10% levegtfelesleg alkalmazdsdval. A kiindulasi anyag és a termékek analizisére
gizkromatografids modszert alkalmaztunk. a katalizétor kristalyszerkezetét a reakci6
eltt és utén réntgendiffrakiometrids médszerrel jellemeztiik, a héstabilitast termikus

analizissel tanulmdnyoztuk.

Az eredmények alapjin megéllapithats, hogy a DCB oxidaciGja a hidrotalcit
katalizatorokon mar viszonylag alacsony hémérsékleten (400 °C) j6 konverzigval
7alésithaté meg, a Cr hatdsa elsGsorban 400 °C-on érvényesiil. A reakcié sordn
keletkezé melléktermékek mennyisége 1% alatti. Dioxinok képz()’désé az adott
reakci6kériilmények kozott nem mutathaté ki, igy az oxidativ lebontas bizonyitottan

kornyezetbardt megoldést jelent.

Kibrtartalmi szerves hulladékok lebontasa Fe- és Co-tartalmu
katalizatorokon
Hodos Mdria V. éuf. vegyész
SZTE Alkalmazott és Kornyzezeti Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Haldsz Jinos egyetemi docens

A modern ipar jelentds mennyiségd, gyakran erfsen toxikus és biolégiailag le nem
bonthaté szennyez6 anyagot bocsat ki a bioszférdba. Ezen anyagok egyik csoportjat
alkotjak a halogénezett szénhidrogének, melyek kémiai és fizikai tulajdonsagai kedvezdek,
ezért nagy gyakorati jelentéséggel birmak, & gyartasuk széles korben elterjedt. A
kornyezetbe kikerilt halogénezett szerves vegyiiletek drtalmatlanitdsa bioldgiai
Gton nem valdsithaté meg. A kémiai lebontds hatdsos, azonban a termikus oxidéci6 a
szokdsos korilmények kozott (600-1000 °C) dioxinck és PCB-k keletkezéséhez vezet,
igy a biztonségos égetéshez 1200 °C f0l6ttt hémérsékletet kell alkalmazni. A katalitikus
oxidéci6 alacsonyabb hémérsékleten (300-600 °C) végezhetd, de szamos esetben nem
alkalmazhatd, mert az eljaras soran keletkezd elemi klor katalizatorméregként gétclja a
katalizator mitkodését. Komyezetbarit és gazdasagilag is hatasos eljarasnak mutatkozilk
a katalitikus hidrodekiérozis a Klérozott szerves vegyiiletek drtalmatlanitdsaban.

A munka sordn Fe és Co tartalmi katalizétorokon vizsgéltuk a gyakorlatban is jelentds
kétszénatomos klortartalm( szénhidrogének, igy 1,2-dikléretdn, 1,1,2,2-tetrakloretan,
1,1,2,2-tetrakléretilén hidrogénnel végbemend reakcioit. Vizsgalataink kozéppontjaba a
vas tartalma anyagok keriiltek, igy v-ALO, hordozéra vittiink fel Fe,O,-ot, az ammonia
szintézis katalizatorat (K-1026) is alkalmaztuk a reakciék sordn. Mivel a vorosiszap és
a bauxit is rendelkezik azon OsszetevOkkel, melyek elvileg iehetdvé tennék, hogy a
folyamatban megfelelden mitkodjenek, ezért hokezelés utan tanulményoztuk ezen
anyagok katalitikus tulajdonségait.

Osszehasonlithaté koriilmények kézott a CoO bizonyult a legaktivabbnak a dikléretan
lebontésdban. A gazdasigossagi és kérnyezeti szempontokal tekintve a vbrbsiszap
megfelels katalizatornak létszik a Klértartalma vegyiiletek lebontdsara, de az optimalis
reakcidkoridmények meghatdrozasa még, tovabbi fejlesztd munka végzésétigényli.
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Kérnytech-03

Biolizemanyagok és Ujrapapir gyartasahoz sziikséges ceilulaz

enzimek elGailitasa
Juhisz Tamis okl. biomérnik
BMGE Mezdguzdasigi Kémini Technoldgia Tanszék
Témavezetd: Dr. Réczey Istudnné egyetemi docens, Dy, Sinudndi Béla eqyetemi docens
A celluldz enzim segitségével lebonthaté a celluldz, mely a papir és a biomassza &
Osszetevije. Az enzim ezért jol alkalmazhaté a kovetkezd két, napjainkban is fontos
technologidban:
Ijj_rapapir gydartds: A papir viztelenedési tulajdonsagai javithaték, ha az apré celluléz
rostokat a celluldz enzim egy komponensével, az endoglitkandzzal lebontjuk. A celluldz
~ enzim alkalmazisaval elérhets, hogy a papir szinte korlétlanszor Gjrahasznosithaté

legyen.

Biotizemanyag gydrtas: A biotizemanyagokat biomasszabdl allithatjuk el6. A biomassza
nagy része lignocellulézokbdl all, melyek 6 komponense a celluléz. A celluldz enzim
segitségével a celluléz glitkézza hidrolizalhat6, ami mikroorganizmusok segitségével
alkoholld vagy hidrogénné fermentdlhatd. Az alkohol vagy hidrogén izemanyagként
hasznalhato.

TDK dolgozatomban termotolerdns, bazikus pH optimum bakteridlis endoglitkanaz
enzim elSallitdsat vizsgaltam. Az ilyen tulajdonsdgt enzimek kittinSen alkalmazhatdak
a bichidrogén és bioetanol el6allitds sordn az SSF miveletben. A hidrogén és egyes
etanol termeld mikroorganizmusok ugyanis termofilek és a pH optimurnuk a semleges
vagy a bézikus tartoméanyba esik. A termofil tulajdonség és bazikus pH optimum az
Gjrapapfr gyartds sordn is eldny, mivel a papir gyakran tartalmaz bazikus tulajdonségi
vegyszereket és kezelése is magas hémérsékleten torténik. Az enzim fermentécicjdt
rekombinans E. colival végeztem. A sejteket az intracelluléris enzim kinyerése érdekében
a hagyomanyos szonikélassal és egy tjfajta modszerrel, szuperkritikus szén-dioxiddal
tartam fel. A kisérletek célja a szuperkritikus feltdras alkalmazhatésaganak vizsgalata is
volt, mivel ez egy djfajta, olcs6 és kdrnyezetbarét sejtroncsolasi médszer, A két sejtfeltarasi
médszert Osszehasonlitva megallapitottam, hogy a szuperkritikus feltards sordn elért
enzimaklivitds mintegy 20%-al maradt el a szonikéldssal elért eredményhez képest. A
becsiilt fajlagos enzimaktivitds a két feltardsndl kozel azonos volt. fgy megallapithatd,
hogy a szuperkritikus feltards alkalmazhatd intracelluldris enzim kinyerésére.

Kornytech-04

Blzakorpa, kukoricaszar és energiaf( elékezelése es enzimes
hidrolizise bioetanol termelés céljabol
Kidlmiin Gergely V. évf. vegyészmérnok
BMGE Mezfigazdasigi Kémiai Technoldgia Tanszék
Témavezetd: Dr. Réczey Istodnné egyetemi docens, Varga Enikd dokfordns, Dr. Szengyel Zsolt fudomiryos
murtkatdrs

Dolgozatom téméaja az iizemanyag céli bioetanol el6allitds harom lehetséges hazai
alapanyaganak vizsgdlata. Munkém sordn a buazakorpat, a kukoricaszarat &s az
energiafitvet vizsgdltam enzimes bonthaldsag (,cukrositds”) szempontjdbol. Kisérleteim
sordn arra kerestem a vélaszt, hogy technoldgiai szempontbdl melyik nyersanyaggal
célszerti fogialkozni cukrositds szempontjibdl. A lignocellulézok {zemanyag céli
felhasznéldsa azonban gazdasagilag egyeldre nem indokolt. A gazdasagossagi és
kérnyezetvédelmi szempontok figyelembevételével kijelenthetd, hogy a lignocellul6zok
technolégiai hasznositdsa akkor lesz ésszerfi, ha minden komponenst a lehetd
legnagyobb értéken hasznositunk. Ezért a celluléz frakcid enzimes bonthatésaganak
vizsgdlatakor is figyelemmel kell kisérni a t6bbi komponens (hemicelluldz, lignin)
Jsorsat” is. Kukoricaszar és energiafii esetében alacsony hémérsékletii (120°C) és
viszonylag hosszt tartézkodasi idejli (60-120 perc) elGkezeléseket valositottam meg,
0,5, 2 és 5% savkoncentracié mellett. Az eredményekbdl kideriil, hogy tobb esetben
a hemicelluléz (pentozdn) frakci6 szinte teljes mértékben (>95%) oldatba ment. Az
elkezelések tehit éles elvalasztast valdsitottak meg a hemicelluldz, és a rostban maradt
celludéz és lignin frakcidk kézott. A cellul6z frakcié ugyanakkor esak 40-70%-ban valt
hozzaférhet6vé, ami arra utal, hogy a hemicelluldz eltdvolitisa 6nniagéban nem elegendd
a celluléz elkezelésére. Blzakorpa mintdk esetében elSkezelést nem alkalmaztam,
hanem az enzimek (¢-amildz, AMG, celluldzok) helyes alkalmazési sorrendjét kerestem.
Az eredmények egyértelmiien mutatjik, hogy az a-amildz, AMG, cellulaz sorrend vezet
jobb eredményre, ebben az esetben 90%-ot meghaladd glitkdn konverzi6t is mértem.
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Kornytech-05

Rhizopus fonalasgomba torzsek vizsgalata szitard fazisu
fermentacioval a-amilaz és amilogliikozidaz enzimtermelés
szempontjabdl

Kertenics Andrea V. éof. biomérnik

BMGE Mezdgnzdasigi Kémini Technoldgia Tanszék

Témiwezeld: Dy, Szakdcs Gydrgy tudomdrnyos fSmunkatirs

A Budapesti Miiszaki és Gazdasigtudomanyi Egyetem Mezdgazdasigi Kémiai
Technol6gia Tanszékén magyar-amerikai egyittmiikodés keretében tobb éve kutatnak
egyszerfien kivitelezhet$, olesé hulladéklebontési-hulladékhasznositasi lehetSségeket
mikrobiolégiai médszerekkel. Munkam célja az volt, hogy szilard fazist fermentacidval,
a mez8gazdasigi termelés és feldolgozds sordn keletkez kukoricamaghéj és stripari
melléktermék hasznositdsdra gazdasigos megoldast keressek. 16 Rhizopus torzset
vizsgaltam meg soripari mellékterméken ot-amilaz és amiloglitkoziddz enzimtermelésre.
Azért a Rhizopus fajokat vilasziottam, mert tibbségiik igen gyorsan n6 szilard fazisil
fermentaciéban, erds hidrolitikus enzimtermelSk, nagyrészitk allattakarmanyozasi
célokra felhasznalhatd, st fermentalt élelmiszert is készitenek felhaszndlasukkal,
(pl. tempeh Indonézidban). Célom 4 olyan torzs kivalasztdsa volt, mellyel a tovébbi
kisérleteket elvégezhettem. A nedvesitd oldat optimalis mennyiségének meghatérozasa
utén, az alkalmazott séoldat komponenseinek és azok koncentraciGjanak, majd pH-
janak hatésat vizsgdltam az enzimtermelés maximalis értékeire. Az eredmények alapjan
kivélasztottam a legmagasabb enzimaktivitisokat ad6 torzset (Rhizopus oryzae NRRL
3562), majd optimalizalsi kisérletek sorin meghatdroztam a kozelitGleg optimalis
séoldat komponenseinek minGségét és mennyiségét. Az igy kapott nedvesits oldattal
vizsgiltam a gomba enzimtermelését az id6 fiiggvényében. Az alkalmazott két
szubsztraton eltérd eredményeket és viselkedést tapasztaltam.

A kisérletek sordn tehét sikeriilt egy olyan Rhizopus torzset taldlni, mely nem csak
jol termeli az a-amildz és amilogliikoziddz enzimet az adott szubsztratokon, hanem
az emberel szdmira mar elfogadott, régéta a mindennapi életben felhasznalt
mikroorganizmus, igy 4llattakarményozasi célokra tovabbi engedélyeztetések és

vizsgdlatok nélkiil az elgallitott enzimek felhasznalhatéak. Munkam eredményeit Dél-
Afrikdban és Magyarorszagon poszteren mutattuk be. A Kolordddi Allami Egyetem
MezGgazdasagi Kisérleti Allomésdn féliizemi, télcas tenyésztési kisérletek is lezajlottak
1999-ben és 2000-ben, 2002-ben pedig tovabbi kisérletek varhatdak.

Koérnytech-06

A termofil aerob szennyviziszap-stabilizacié matematikai modelije
Kouidcs RobertV. éof. biomérnik

BMGE Vegyipari Mifveletek Tanszék, Kornyezettechnoldgia Laboratdrivm

Témavezetd: Dr. Csikor Zsolt egyetemi docens

A napjainkban a szennyviztiszlitas volumenének novekedésével egyre nagyobb
szennyviziszap-elhelyezési problémara adhat megolddst az dnhevits aerob termofil
szennyviziszap-stabilizacio (Autothermal thermophilic aerobic digestion, ATAD), mert
a viszonylag Gj technoldgia stabil terméke korlatozas nélkiil felhasznalhatd talajjavitd
szerként a mezégazdasigban. Mindmdig keveset tudunk azonban a stabiliz3lds sordn
lejatsz6do folyamatokrdl, a technol6gia hatékonysagdt és gazdasdgossagat befolydsold
tényezokrdl. Munkam célja az volt, hogy respirometrids vizsgalatok segitségével a
folyamat matematikai modelljét megalkotva és kalibrélva adjak kvantitativ vélaszt a
fenti kérdésekre.

Kisérletekkel bizonyitottam, hogy az eljérds sordn taplalékként alkalmazott folos- és
nyersiszapkeverékben jelentds mennyiségben taldlhatdk termofil koriilmények kozt
aktivizalédni képes mikroorganizmusok. Az ezzel az aktivizalodassal kiegészitett
eleveniszapos szennyviztisztitast leiro modellt (az Activated Sludge Model No.3-t)

sikeresen kalibraltam és t6bb kisérlet segitségével verifikaltam.

A ftermofil mikrobidlis novekedést és pusztulast jeliemzﬁ modellparaméterek egy
nagysdgrenddel nagyobbnak adédtak, mint a mezofil hémérsékletekre megadott
értékek, ami j6 dsszhangban van az irodalmi vérakozasokkal (A maximélis novekedési
sebesség, p,=2,0 1/d mezofil esetben, 22,1 1/d termofil hmérséklettarfomanyban. A
pusztuldsi sebesség a mezofil Koriilmények kozt szokasos b, =0,2 1/d értékrdl 1,2 1/d-ra
névekszik a termofil hdmérséklettartoményba lépve.)

Megvizsgiltamn, és a modell segitségével kvantitative jellemeztem az oxigénhidny
folyamatra gyakorolt limitdlé hatdsat. Az oxigénre vonatkozo féltelftési dllandé éricke

némileg kisebbnek adddott (0,17 mgO,/l), mint mezofil (0,2 mg O,/1) esetben, ami azt
jelenti, hogy a termofil zéndban vezetett lebontasnal elegendd lehet a megszokottnal

kisebb oldottoxigén-koncentracié alkalmazasa.

A megalkotott modell képesnek bizonyult a Komyezettechnoldgia Laborat6riumban
fizemeltetett  laboratériumi Iéptékt ATAD-reaktor miikddésének hosszitava

szimulacidjara.




Kdrnytech-07

Rétegszilikatokkal stabilizalt Sn0, nanokristalyok eldallitasa es
fotooxidacios tulajdonsagai

Kérosi Ldszlo Tamis. okl. vegyész, L éuf. Ph.D. hallgatd
SZTE Kolloidkémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Dékdny Imre egyetemi fandr
Munkéam sorédn nanoszerkezetii SnO_-rétegszilikit kompozitok elGallitasat valositottam
meg. Az én-dioxidnak — kedvezé fizikai és kémiai tulajdonsagai révén — szémos
felhasznaldsi lehetGsége kindlkozik, igy gyakran szerepel félvezetdk, allandd és
véltoztathaté  értékit ellendllasok, vékonyréteg ellendlldsok anyagvélasztékdban.
Kémiai érzékelsk (szenzorok) gydrtasaban, elektrédanyagként, valamint fotokatalitikus
aktivitdsa révén szerves molekuldk lebontdsdban hasznosithaté. Elonyds tulajdonsagai

szorosan dsszefiiggenek a részecskemérettel.

A 5nQ, nanorészecskék prepardlasara egyszer(i vizes kozegfi hidrolizist, méretiik
stabilizdldsra pedig rétegszilikdtokat, -Na-montmorillonitot és hektoritot hasznaltam.
A szintetizdlt mintdk ontartalmat (14-50 m/m%) a feltdrast kévetden fotometrias
nyomjelzési médszerrel ellendriztem. A kompozitok elGallitdsanak koriilményei és azok
szerkezete kozott dsszeftiggéseket kiilonbozd vizsgélati modszerekkel igazoltam. A
ronigendiffrakeids vizsgélatok egyértelmfien alitdmasztottdk az 6n-dioxid nanorészecskék
interkaldci6jat. A kalcinalasi h6mérséklet hatésat N,-gdzadszorpcids mérésekkel kovettem,
és megillapitottam, hogy a hdmérséklet novelésével a katalizatorok fajlagos felitlete (80-
210 m%g) erGteljesen csokken. A nanométeres mérettartomanyba esé SnO, részecskék
jelenlétét transzmisszids elektronmikroszkdpos és atomi erdmikroszkdpos vizsgalatok igazoltak.
A fotokatalizatorok hatékonysagdt szalicilsav lebontdsén vizsgdltam, melyet UV-VIS
spekirofotometridval kvettem. A tesztmolekula foiooxiddcids reakcidi rdmutattak arra,
hogy a katalitikus hatds ddontd részben a nanoméreti (d=3-6 run) én-dioxidnak

koszénhets.

A kisérdeti kortiimények helyes megvdlaszidsaval olyan méretkontrolldlt szintézist
valGsitottam meg, melynek segitségével katalitikus szempontbdl sokkal elénydsebb
tulajdonsagokkal rendelkezd nanokristalyos én-dioxid 4llithaté el§, mint amilyennel a
referencia SnQO, rendelkezik.

Kérnytech-08

Kiértartalim szerves vegyuletek hidrodehalogénezese Ni-ZSM5
katalizatorokon

Lérincz Szilvia V. éof. vegyész
SZTE Alkalmazott és Kornyezeti Kémia Tanszék
Témavezets: Dr. Haldsz Jinos egyetemi docens
A Klértartalm szerves vegyileteket kedvezd kémiai és fizikai tulajdonsdgaik
vagy bizonyos él6 szervezetekre gyakorolt mérgez6 hatdsuk kovetkeztében nagy
mennyiségben gyartjdk., A fethasznélas szempontjabdl kedvezd stabilitds azonban
veszélyes kornyezetszennyezést jelent. Artalmatlanitisuk egyik lehetséges médszere
a katalitikus-deklérozss, ami oxidativ vagy reduktiv korilmények kozott jatszédik le.
Az eljdrds soran a szerves kl6rbél szervetlen, kotott Idér képzédik, azaz ~mineralizacié”
jatszodik le. A katalitikus hidrodehalogénezés alacsony energiaigény drtalmatlanitasi
eljards, amellyel a Klérozott szerves vegyiiletek hidrogén atmoszférdban vagy
hidrogénez dgens jelenlétében a megfeleld szénhidrogénekké és hidrogén-kloridda
alakithatok mérsékelt reakciékorillmények kozott. Az eljards megvalésitdsanak
feltétele olyan kataliztorok és reakcikoriilmények megtalalasa, melyek biztositjak a
halogénezett szerves vegyiiet teljes konverzidjit lehetGleg hasznosithaté vegyiiletek
képzodését is elésegitve, ugyanakkor megnovelve a katalizdtor élettartamat is. Jelen
munka célja, a hidrodekl6rozas alapkévetelményének megfelelGen, aktiv és stabilis
katalizator kifejlesztése. Korabbi tapasztalatok alapjan erre a célra a Ni-tartaling ZSM5
szerkezetii zeolit potencidlisan alkalmas, ezért tanulmanyoztuk a kiilénbozdo mdédon
nyert mintdk hatdsat a modellvegyiiletként vdlasztott tetraklor-etan (TCE) hidrogén

jelenlétében végbemend reakciGjaban.

A Ni-ZSM5 katalizatormintdk el6dllitisa Na-ZSM5 (Si/Al=50) alapzeolitbol
konvencionélis folyadékfazisa (Ni-ZSM5,f), illetve szilard fazist (NI-Z5M5,s) ioncserével
tértént. A katalizatorok jellemzésére a termikus analfzis eredményeit hasznaltuk fel,
illetve rontgendiffrakeiés mérésekkel kovettitk a szerkezet stabilitdsdnak valtozasdt.
A hidrogénnel torténd katalitikus reakcickat dramldsos rendszerben vizsgiltuk. A
TCE és a szerves termékek analizise gazkromatogriffal tortént. A TCE kiilinb6z6
hémérsékleteken és katalizitoron végzett hidrodeklérozésa soran kapott eredmények
alapjan megdllapithat6, hogy a katalizatorok kéziil a szilird fdzisd ioncserével nyert
minta aktivitisa jelentésen meghaladja a konvenciondlis médon kapott mintéét, 400 °C
hémérsékleten gyakorlatilag teljes dtalakulds érhetS el. A hidrogén jelenlétében lejatsz6do
reakci6k fGtermékeként dikldretilén, dikléretan és trikldretdn képzidése tapasztathato.




Kornytech-09

Pdrusos katalizdtorok alkalmazasa a fenol nedves oxidacios
lebontasaban

Molnir Eva V. évf kivnyezettan, Il éof, kirnyezettudomiiny
SZTE Alkalmuzott és Kornyezeti Kémiai Tanszék
Témavezeld: Dr. Haldsz Jinos egyetemi docens
A veszélyes ipari szennyvizek adrtalmatlanitdsinak egyik lehetséges modszere a
katalitikus nedves oxidéaciés eljards (,Catalytic Wet Air Oxidation”, vagy altaldnosan
elterjedt roviditéssel: CWAQO), mely viszonylag alacsony hémérsékleten (125-320 °C)
és nyomdson (0,5-20 MPa) hatékony. A katalitikus nedves. oxidacid alkalmazhatd
olyan szennyvizek kezelésére, melyek til higak az égetéshez, vagy tal koncentrdltak a
biologiai lebontdshoz. Nagy eldnye, hogy eltéréen mas hokezelési eljardsoktdl a nedves
oxidacié sordn nem képzddnek nitrogén-oxidok, kén-dioxid, sésav, dioxinok, furdnok,
pernye, korom. Energiaigénye joval alacsonyabb, hatékonysaga viszont jéval magasabb a
hagyoményos oxidacids eljdrdsokéndl, igy kornyezetbarat megoldast jelent.

Munkdnk sordn kromtartalmii heterogén katalizétorok, igy Cr-MCM-41 tipusit
mezopérusos szilikét, illetve egy szintén kromfartalma réteges kettGs hidroxid
(hidrotalcit alapt keverékoxid) katalizdtor hatékonysagat vizsgdltuk nedves oxidéciés
reakcidban, Lebontandd modellvegyiiletiinknek a fenolt valasztottuk.

A Cr-hidrotalcit katalizator el6allitdsa a két-, ifletve hdromértékii fémionok nitrdtjainak
oldatabdl nétrium-hidroxidos egytittlecsapds mddszerével tortént, mig a Cr-MCM-41
katalizdtort izomorf helyettesitéssel készitettiik.

Az oxiddcids lebontas kevert szakaszos reaktorban ment végbe, a maximalis reakcioidét
4 oranak vélasztottuk. A vizsgdlatokat légkéri nyomason végeztitk 50, 70 és 95 2C-
ot valasztva a reakcié hdmérsékletéiil. A folyamat kévetése a kémial oxigénigény
valtozasanak mérésével tortént, melyet a reakciétérbdl déranként vett mintaknal

végeziiik el.

Megallapithatjuk, hogy a CWAO moédszer alkalmas lehet veszélyes szennyvizek
viszonylag enyhe koriilmények kozott végbemend 4talakitdsdra. A krémfartalmat
tekintve 2z MCM-41 alkalmazasa latszik célszer(inek, mivel az egységnyi Atmenetifémre
vonatkoztatott hatdsfoka nagyobb, azonban ha gazdasdgi szempontokat mérlegeliink,
a kisebb mennyiségben hatékonyabban miikédd hidrotalcit alapi katalizatorokkal
érdemes folytatni a vizsgalatokat.
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K&rnytech-10

Kukoricacsira extrakcidja kionbdzé olddszereikel és a termékek
mindségi vizsgalata
Tiinczos Tiinde 1V, évf, vegyészmérnak, Cossuta Diniel IV. éuf. biomérntk, Nagy Bence IV. éuf. vegyiszmérndk

BMGE Vegyipari Mifveletek Tanszék
Témavezetd: Dr. Simindi Béla egyetemi docens, Viigi Erika doktorins

Napjainkban egyre jobban el6térbe kertil a rostdits, koleszterinmentes taplélkozds, és
megnGtt a kereslet a vegyszermentes készitmények irdnt. Az egészséges tdplélkozasban
nagyobb hangsulyt kapnak a novényi olajok, az 4llati zsiradékokkal szemben, igy nagy

jelent8sége van t6bbek kozott a kukoricacsira olajdnak.

Munkankban a kukoricacsira olaj extrakcidjat vizsgaltuk. A két killonboz6 alapanyagot
(préseletlen és préselt csira), killonbozé extrakcibs készillékekben (laboraf6riumi és
féliizemi) és eltérd olddszerekkel (n-hexdn, etil-acetat, izopropil-alkohol, etil-alkohol
és szuperkritikus szén-dioxid) extrahdltuk. A médszereket és a kapott termékeket
Gsszehasonlitottuk.

A laboratSriumi Soxhlet extrakeiét n-hexdn, etil-acetdt, izopropil-alkohol és etil-alkohol
oldészerekkel végeztitk. Az extrakciés hozam az oldészer polaritdsaval (8 paraméler)

ardnyosan novekszik.

Az etil-acetdt, izopropil-alkohol és etil-alkohol olddszerekkel féliizemi extrakciot
is végeztiink. Hexdnnal tfiz- és robbandsveszélyes volta miaft hidegen, hatlépéses
szakaszos extrakciét vizsgdltunk. A szerves oldészerek mellett szuperkritikus
szén-dioxidot (450 bar, 50 °C) is haszndltunk oldészerként. Megdllapitottuk, hogy
szuperkritikus extrakciéval hasonld mennyiségii olaj nyerhets ki, mint hexénnal,
de oldészermentessége miatt magasabb mindségfi, és piaci értékii. Az apolaris szén-
dioxiddal és hexdnnal végzett extrakcié maradékébdl etil-alkohollal ismételt extrakeiot
végeztink. gy a terméket egy apoldris olaj és egy poldros (szobahsmérsékleten szilérd)

{rakciéra bontottuk.

Az olaj mintdkat szabvanyos étolaj analitikai, illetve VRK-denzitometria, GC, HPLC
mddszerekkel vizsgdltuk. A zsirsavak koziil fékomponensként linolsavat (~55%),
olajsavat (~28%) és palmitinsavat (~12%) azonositottunk. Tokoferolok kéziil y-tokoferolt
talaltunk (—750 ppm), utdna sorban o-tokoferolt (~200 ppm) o-tokotrienolt (~200 ppm),
S-tokoferolt (~35 ppm) és B-tokoferolt (~10 ppm). Mértiik a foszfortartalmat, amely széles
tartoményban valtozott (100-7100 ppm). Ezen kivil szin vizsgalatokat is végeztink.

A szuperkritikus extrakciéval a gabonaipari melléktermékek kirnyezet kimélé médon
dolgozhatdak fel, mikidzben oldészermentes olaj és nagy fehérje tartalmit szagtalanitott
liszt keletkezik, amely az élelmiszer- és kozmetika iparban jél felhasznalhat6.
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Kérnytech-11

Potencialisan biodegradabilis kopolimerek szintézise és vizsgalata
Németh Nora V. éuf. vegyész
DE Alkalmuzott Kémini Tanszék
Témavezetd: Dr. Borda Jend egyelemi adjunktus
Az utébbi évtizedben jelentSsen megndtt a bioldgiailag lebonthaté polimerek jelentésége
és alkalmazasa. Szamos terileten, pl. a csomagolGiparban és a gyégydszatban els§sorban
kornyezetvédelmi megfontoldsokbdl fejlesztik és alkalmazzak ezeket az anyagokat.
A politejsav (PLA) és a polikaprolakton (PCL) a fenti polimerek rendkiviil fontos
képviseldi. Alkalmazési teriileteinek alapja, hogy mint biopolimerek az él6 szervezetben
anorganikus, vagy organikus titon lebomlanak, megszabaditva igy a kérnyezetet a kiros

és veszélyes hulladékto],

Az irodalomban madr lefrtak poli-(laktid-e-kaprolakton) kopolimerek szintézisét, de nem
tisztdztak a szerkezet és a tulajdonsidg kozotosszefiiggéseket. Ezért célunk az volt, hogy
kiilonbozs eljardsok atkalmazisaval poli-(tejsav-kaprolakton) kopolimereket allitsunk
eld, és megvizsgdliuk a reakciokoriilmények (hémérséklet, reakci6idd, katalizator,
monomerek ardnya) hatdsat a kapott kopolimerek atlagos molekulatémegére. Tovabbi
célunk a fenti kopolimerek tulajdonsigainak, és lehetséges felhaszndlhatésdgénak
vizsgdlata volt, melyen elsGsorban papirfeliilet-bevoné tulajdonsigokat értiink.
Szisztematikus kisérleteket végeztiink a tervezett kopolimerek el6allitasara:

* monomerek reakeiGja

* D,L-tejsav eldpolimerizacidja és reakcidja e-kaprolaktonnal

* poli-(D,L-tejsav) és polikaprolakton reakciéja

« reakeidk mikrohullim aktivéldssal

A keletkezett kopolimer szerkezete:

© CH
HL(}—cI:HJ—g—}——émcm_(:ﬂz—(}lz—éﬂz—cxb--g}]on
L & 63
Kisérleteink eredményeképpen azt tapasztaltuk, hogy a hémérséklet emelésével, a
katalizdtor alkalmazésaval és a monomerek anyanak valtoztataséval a molekulatémeg
ngvelhets. Megallapitottuk, hogy papirfeliilet bevondséara a kb. 5000 g/mol-nal nagyobb
atlagos molekulatdmegti kopolimerek alkalmasak. J6 hozama (80-90%), reprodukélhaté
eljardsokat dolgoztunk ki ilyen kopolimerek szintézisére.

Kornytech-12

Indiummal mddositott ZSM-5 katalizatorok vizsgalata és
felhasznalasa C,-C, szenhidrogének aromatizacios reakcidiban
Nyidri Wanda V. évf. vegyész
SZTE Alkalmazott és Kornyezeti Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Haldsz Jinos egyetemi docens

A zeolitkutatds egyik f6 irdnyvonala olyan dtmenetifém-ion tartalm katalizitorok
el6dllitdsa, amelyek felhaszndlhatéak a kis szénatomszdmd szénhidrogének
aromatizacios folyamataihoz. A katalizatorok katalitikusan aktfv helyei kdziil kiemelkedd
fontossdgtiak azon atmenetifém-ionok, amelyek redox tulajdonsguk 4ltal oxidaciGs
vagy redukeiés reakcidkban fejtenek ki aktivitdst. Ilyen tulajdonsdggal rendelkezik az
indium is, amelyet izomorf szubsztitiiciéval, szilard- vagy folyadék-fazist ioncserével

vihetiink be a zeolit szerkezetbe.

Munkédnk sordn redukifv koézeg biztositisa mellett kilsnbdzs oxidacids allapott
In-tartalma ZSM-5 katalizatorokat allitottunk el6, és hasonlitottunk @ssze oxidativ
kériilmények kézott el6allitott katalizatorokkal,

A katalizdtorokon a kovetkezd fizikai-kémiai vizsgalatokat végeztiik el: TPD, Fourier
transzformdcios IR-spektroszképia, szildrd fazist P*C-NMR, YALENMR, ¥SI-NMR.

Az eredmények azt mutattdk, hogy az alkalmazott ioncsere, hékezelési koriilmények
mellett lehelség van az indium-ion beépiilésére a ZSM-5 szerkezet megtartasa mellett.

A katalizatorok aktivitdsat folyamatos mitkadésti differencidlis reaktorban (cs6reaktor)
n-pentdn illetve n-hexdn aromatizdciés reakcibjdban vizsgdliuk. N-pentin és a
n-hexdn aromatizicidja mellett krakk folyamatok is lejatszédnak, ami végil a
katalizitor elszenesedését és aktivitdsanak csokkenését eredményezi. A krakk reakcick
lejatszédasaért a savas centrumok feleldsek. A reduktiv kérilmények kozott végzett
ioncsere kevesebb saveentrumot generdl, igy a katalizétor szelektivitisa és élettartama

novelhetd.
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Koérnytech-13

Félvezet6 nanofilmek elallitasa és fotokatalitikus vizsgalata
szerves anyagok lebontasara

Szahd Tamds okl. vegyész, L éuf. Ph.D. hallgald
SZTE Kolloidkémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Dékiny Imre egyetemt tandr
A félvezets nanorészecskékkel foglalkozé ~ az utébbi idében igen intenziv — kutatasok
bebizonyitottdk, hogy ezek az anyagok képesek szerves molekuldk (nap)fény hatasara
lejétsz6d6 oxidacidjanak elGsegitésére, tehdt fotokatalitikus aktivitdssal rendelkeznek.
Az ezekkel lejatszatott oxidacids folyamat kivéltja a hagyoményos kémiai oxidaldszerek
felhasznaldsat, igy olcs6 és kérnyezetbardt technolégidk alkalmazdsat teszi lehet6vé

példaul a viz- és szennyviztisztitasban, vagy ipari melléktermékek kezelésében.

Didkkori munkam célja olyan ultravékony, énrendez&dd rétegekbd] felépiils filmek
eléallitasa és tulajdonsagainak vizsgélata volt, melyek az el6bb emlitett, fotokatalitikus
sajitsagn nanokristdlyokbdl épiilnek fel. Ezeket a filmeket félvezet cink-oxid(hidroxid)
és egy szintetikus agyagdsvany (heklorit) itvegfelitletre torténd felvitelével készitettem
el, az (n, énrendezédéses adszorpcids (.self-assembly”) modszerrel. A nanoszerkezet(
rétegekill alkot6ik vizsgilatira ésjellemzéséreaz UV-Visabszorpcids spektrofotometriat,
transz-missziés  elektronmikroszképidt (TEM), atomeré-mikroszképidt (AFM),
valamint réntgen-diffrakciét (XRD) alkalmaztam. Az UV-Vis spekirumokbdl és a
rontgendiffraktogramokbdl megéllapitottam, hogy a cink-oxid részecskék — valtakoz6
rétegeket alkotva —beépitlnek az tiveg feliiletén adszorbedlddott hektorit interlamellaris
terébe, valamint azt is, hogy az egyes depoziciés miiveletek sordn azonos mennyiségtt
anyag kotodik meg a filmek feliiletén. A topografidt AFM-mel vizsgdltam: nagyobb
(100-150 nm-es &tmérdj) és kisebb (20-30 nm-es) részecskeaggregatumok figyelheték
meg a feliileten.

Tanulmanyoztam, hogy a nanorészecskék filmekbe beépitve is katali\z\f’ﬂjék-e vizben
oldott, kérnyezetvédelmi szempontbdl fontos szerves anyagok (egy szénhidrogén-
keverék, a kerozin és egy aromds vegyiilet, a B-naftol) fotodegradiciéjat. Uvegbél
késziilt dramlésos fotoreaktorban levé nanofilmek a kerozinnal telitett vizet, valamint a
B-naftol-oldatot egy nagy teljesitmény higanygézlampaval besugdrozva lebontjak. Az
oxidacié hatdsara bekdvetkezd koncentracidcsdkkenést spektrofotometridsan kivettem.
Beigazolédott az a feltételezés, miszerint a félvezetd nanofilm kompozitok kataliziljdk a
modell szennyezések fotodegradacijat.

Szervetlen és koordinaci
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Koord-01

Néhany festékmolekuia protondalddasi folyamatainak és

eurdpium(lil-ionnal valé kompiexképzddésének vizsgélata
Arki Anita okl. vegyész, 1. évf. Ph:D. hallgntd
SZTE Szervetlen & Analitikai Kémiai Tanszék
Témavezetd: Dr. Labddi Imre egyetemi docens
A lantanoida-fémek fémkomplexei gyakran kiilénleges fotfizikai, fotokémiai -
elsGsorban lumineszcencids - tulajdonsagokkal rendelkeznek. E tulajdonségukon alapul,
Pl az eurdpium(Hi)ion alkalmazasa is bizonyos orvosi diagnosztikai jelzémolekulakban.
Az Gjabb és a kivinalmaknak megfelels jelzémolekulék kialakitisa érdekében szdmos
meghatdrozott, elére megtervezett szerkezetii molekuldkat (szupramolekuldk) allitottak
eld és tesztelték a fotdfizikai, fotokémiai tulajdonsagait eurdpium ionok jelenlétében,

A komplexek alkalmazhat6sagahoz azonban sziikség van a jelzémolekula és a fémion
kozott komplexképzdés teljes ismeretére, amelyhez gyakran olyan médszerekre van
szitkség, amelyek kevés anyagot igényelnek.

A szupramolekuldk és eurépium(Illion kozott kialakuld komplexek stabilitdsanak
meghatarozéséra a ligandum kiszoritdsos médszert valasztotiuk. Vizsgdlataink sordn
elfszér teszteltiink egy sor festékmolekuldt annak megallapitisira, hogy képez-e, s
ha igen milyen pH tartomdnyban komplexet eurépium(Hl)ionnal. Ezen kisérletek
alapjan kivdlasztottuk az arzenazo ITi, a xilenolnarancs és a metilénkék festékeket,
amelyek a vizsgdlni kivint pH=6-8 tartomanyban mutattak komplexképzddést az

eurdpium(I)ionnal.

Spektrofotometrids médszerrel vizsgéltuk a komplexképzddést az eurépium(Iil)ion és
az arzenazo 1lI, a xilenolnarancs és a metilénkék kozott. A komplexek dsszetételének

meghatérozasdra a Job médszert alkalmaztuk.

Koord-02

I,

Purinvazas onorganikus vegytiletek elGallitisa és jellemzése
Bojin Rozdlia Vilma V. &uf. vegyész-magiszleri hallgatd
BBTE Kémia és Vegyészmérnoki Kar Szervetlen Kémia Tanszék Kolozsvdr
Témavezetd: Dr. Forizs Edit egyetemi docens, Dr. Cristian Silvestru eqyetemi tandr
A kisérlet targyat purinvazas énorganikus vegyiiletek elSallitdsa és jellemzése képezi. A
puwrinvazas vegyiiletek koziil a valasztas a kézismert alkaloidra: a teofillinre esett, mivel
az utObbi évelben nagyon tanulmanyozottd valt mint a guanin-fémion kélesonhatasok

modelije.

Az el6allitasok elsG lépése a deprotondlds, amire BuLi (butitlitium) és KOH lett
hasznalva, "A kapott sé lett reagdltatva tovibb az énorganikus vegyiilettel, a mi
esetiinkben Me,5nCl,-dal.

A Me,5nCl-nak Lith-mal (th=teofillindtoanion) valé reakciGja (1) a vart vegyiilet
helyett, a [Me,C1SnOSnClMe, ], dimert eredményezte. A dimer szerkezet meghatirozésa
rontgendiffrakciés mérésekkel és 'H-NMR spektrum alapjan tortént.

A dimer azonositdsa kapcsdn felmerill az oxigénatomok szarmazdsinak kérdése. A
célvegyiilet légkdri nedvesség vagy viznyomok hatdsdra elbomlott, fgy a vért termék
helyett [Me,C1SnOSnClMe,}, 6norganikus vegyiilet lett izollva, amely szilard fizisban
dimer szerkezet(i, mig oldatban monomer egységekre bomlik.

Az (l)-es reakciét megismételve szigorabb kéridmények koézot, az izoldlt termék
"HI-NMR spekiruma arra utal, hogy szitkséges az anyag tovabbi tisztitisa ahhoz, hogy
megéllapithaté legyen milyen mértékben és mennyiségben keletkezett a vart termék.

A Me,SnCl -nak Kth-tal valé reakciéja (2) sordn szennyezett teofillin lett izoldlva, ami
arra utal, hogy a reakci6 nem megy végbe az egyszeri felirt reakcidegyenlet alapjan.

Osszefoglalasként: tovabbi vizsgalatokra van szitkség és mas elGallitisi médszerek
kiprobalasara a purinvdzas 6norganikus vegyiiletek el3allitséra.
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Koord-03

A gallusz- és a kinasav di-n-butilon(IV)komplexeinek elGallitasa és
szerkezetvizsgalata

Csintalan Gabriella V. éuf. veguész
SZTE Szervetlen és Analitikai Kémin Tanszék
Témavezetd: Dr. Nagy Ldszlo egyetemi tandr, Szorcsik Atila tud. segédmunkatdrs
Jélismertaz a tény, hogy az én{IV)organikus vegytileteknek jelentSs biolégiai hatdsa van.
Els6 kizelitésben a vegyiiletek egyik része nagyon mérgezd, és még kis koncentraciéban
is elpusztitjdk a sejteket. A biolégiai hatds erfsségét (milyenségét) alapvetSen
meghatdrozza a kézponti énatomhoz kapcsolddé szerves szubsztituensek szdma és
mindsége. Ugy tiinik, hogy az anion mindsége mésodrendii szerepet jatszik ebbdl a
szempontbdl. A trialkilon(IV)- és a triarildn(IV)-szarmazékok igen erds idegmérgek. A
trialkilon(IV) vegyiiletek kdzott az alacsonyabb szénatomszdmit homoeldgok (metil, etil)
alegmérgezdbbek, ha szdjon at bejutnak a szervezetbe. A mérgezd hatds nagymértékben
cstkken a propil-szdrmazékoktdl kezdve, olyannyira, hogy a tri-n-oktil vegyiiletek mér
egyiltalan nem mérgezdek.

A tudoményos didkkéri munkdm célia annak tanulmanyozésa volt, hogy két
rokonvegyiilet, a trihidroxi-karboxildf (galluszsav) illelve a tetrahidroxi-karboxilat (a
kinasav, 1{R),3(R),4(R),5(R)-tetrahidroxiciklohexdn-karbonsav) milyen szerkezetti
komplexeket képez a Bu,5n(IV)-al. Varhatéan mindkét esetben a karboxilatcsoport
lép elsGként reakciéba az énorganikus kationnal. A ligandumok koordindléddsanak a
helyeit és a komplexek szimmetriajat FtIR- és Mossbauer-spektroszképias mddszerekkel
hatdroztuk meg. A vegyiiletek FtiR-spektroszkdpids vizsgélata azt mutatta, hogy a
karboxilatesoport dltaldban egyfog ligandumként kapesolddik a kdzponti fémionhoz.
Ugyanakkor taldltunk IR bizonyitékokat e csoport kétfogt illetve kelat tipusi
koordindcidjdra is. A pqs elmélet alapjdn szdmitott és a mért Mossbauer kvadrupdlus
felhasadds paraméterek Osszehasonlitdsa azt mutatia, hogy az én{IV}organikus kation
korill trigondlis bipiramisos és oktaéderes szimmetria alakult ki. Két komplexben
kétféle geometriai kornyezetben taldlhaté a kozponti 6n atom. Az elvégzett vizsgdlatok
egyértelmiien bizonyitottik, hogy a koordinaciés szféra kialakitdsdban az OH csoportok
is részt vesznek, de hogy vajon melyik alkoholos (kinasav), illetve fenolos (galluszsav)
hidroxilesoport reagal, tovdbbi kérdés. Két komplex lokalis szerkezetét EXAFS
modszerrel is meghatdroztuk.

Koord-04

Aldarsavak oxovanadium(Iv)- és vanadium(V)-kompiexei vizes
oldatban
Dirnyei Agnes V. évf vegyész
SZTE Szervetlen és Analitikai Kémini Tamszék
Témavezets: Dr. Kiss Tamids egyetemi tandr, Jakusch Tamds tud. segédmunkaldrs

A vanadiumvegyiiletek inzulinutdnzé hatdsa a hetvenes évek vége Gta ismert. Killonféle
monoszacharid-szarmazékok szervezetbarat alkotdik, illetve donorcsoportjaik kedvez6
elrendezédése révén alkalmasak lehetnek a vanadium killonbdzG oxidécids allapota

ionjainak a szervezetbe juttatasira.

Méréseink soran az oxovanadium(IV)-kation, A B
illetve a vanddium(V)-oxoanion oldategyenstlyi COOH COOH
viszonyait vizsgaltuk potenciometridsan egy (E:H e OH ‘ CH—OH

diasztereomer aldérsav parral: a D-cukorsavval
(D-glitkarsavval) [A], valamint a nyélkasavval ‘
(galaktarsavval) [B]. ESR-, UV-lathato-, illetve (E':H—-"OH HO—CH

HO—CH HO-—CH

SV.NMR-, 'H-NMR-spektroszképids mérések CH—OH CH—OR
segitségével kovetkezlettink az oldatban
T COOH COOH

képz5d6 komplexek szerkezetére, Osszetételére.

Apotenciometrids mérések alapjin az oxovanadium(IV) esetében mindkétligandummal
csak 11 Gsszetételdi komplexek képzddését figyeltitk meg. ElsGsorban kétmagvii
komplexek jelentek meg a rendszerben, és csak kis pH-n volt megfigyelhetS egymagva,
monomer komplex, amit az ESR-mérések is aldtdmasztottak, Az oxovanddium(IV)-
komplexek koordinaci6s szférdjdban karboxil, alkoholos hidroxil, illetve nagyobb
pH-n alkoholdtcsoportok taldlhaték. A kétmagvi komplexek esetében pll-fiiggd cisz-
transz izomériat figyeltiink meg, illetve az ESR-spektrumok alapjan pHi~6 felett bisz-
komplexek képzddését is valdsziniisitettiik.

A vanddium(V)-oxoanionnal azt tapasztaltuk, hogy mindkét ligandummal véltozatos
Bsszetételd (ML = 1:1, 2:2, 2:1, 3:2) és protonéltsagi allapott komplexek képzGdhetriek
az oldatban, A D-cukorsav esetében a pH = 2-6 tartomanyban dominans (VO,),LH,
(x= -2, -3) részecske Osszetételét az *V-NMR-spektrumok kvantitatfv kiértékelése, a
potenciometrids mérések, valamint a fémfelesleg mellett felvett SIWW-NMR-spektrumok

isigazoltak.
A méréseink azt bizonyitottdk, hogy mindkét aldrsav erSsen koti a fémionokat (bar
a D-cukorsav valamivel erésebben, mint a nyélkasav), igy bioldgiai alkalmazdsuk

lehetséges.
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Koord-05

Hetero {N} donoratomot és hidroxilcsoportot tartalmazo
ligandumok dibutilon(IV)komplexeinek eléallitasa és
: szerkezetvizsgalata
Gubidny Eszier IV. éuf. vegyész
SZTE Szervetlen és Analitikai Kémia Tanszék
Témavezet: Szorcsik Attila és Kamyg Erzsébet tuomdnyos segédmunkatdrsak, Dr. Nagy Lisz16 egyetemi tandr.
A 5ZTE Szervetlen és Analitikai Kémia Tanszékén folyé bioszervellen kémiai kutatésok

egyik teritlete az n(IV)organikus kationok komplexeinek vizsgalata.

Korabban a tanszéken méar tanulményoztdk a #-Bu,5n0O- a terc—BuZSnCLz-, ésaPh,SnOH-
nak {N} donoratomot tartalmazd szerves karbonsavakkal [pl. (2-pikolinsav, a nikotinsav,
az izo-nikotinsav, a piridin-2,4-dikarbonsav (lutidinsav), a piridin-2,5-dikarbonsav,
a piridin-2,6-dikarbonsav, a piridin-3,4-dikarbonsav (cinkomeronsav), a piridin-3,5-
dikarbonsav, és a piridin-2,3-dikarbonsav (mds néven Kinolinsav)] képzett komplexeit
kiillonb6z8 médszerekkel. Ennek szerves folytatdsaként: a munkdm célja annak
vizsgalata volt, hogy ezen 6norganikus vegyiiletek kiziil a Bu,5nO-és Bu,SnCl -, illetve
a (-Bu),5nCl,-dal képzett komplexekben, a kondenzalt gylirlis nagyobb térkitltésti
ligandum (pl. 8-hidroxi-kinolin) jelenléte hogyan befolydsolja a komplexek szerkezetét,
Vélaszt virunk arra, hogy e komplexekben a nitrogénatomot tartalmazé heterociklusos
hidroxi szarmazékok kiilénbézs helyzetben taldlhaté hidroxilcsoportjai milyen hatdssal
vannak a képzédott komplexek szetkezetére,

A kisérleti munka soran kilenc hetero {N} donoratomot tartalmazé aromas ligandum
Bu,5n(IV)- és (£Bu),Sn(IV)-al képzett komplexét liitottam el6 szilird formaban. A 2-,
illetve a 4-hidroxipiridin; a kinoxalin; és a 2,3-dihidroxikinoxalin ligandumokkal a
komplexképz&dés soran kristalyok kivalasat tapasztaltuk. A szerkezetitket elsdként FtIR-
spektroszkipiai médszerrel vizsgaltuk a kotShelyek megéllapitisa végett A szinképeket
Osszevetettik a szabad ligandumok szinképeivel. A rezgéseket azonosftottuk. Az 6n{lV)
kérnyezet geometrigjdnak meghatirozésihoz Mbssbauer-spektroszképiai méréseket
végeztiink.. A késGbbiekben multinukledris NMR-spektroszképiai méréseket fogunk
végezni a kdzponti {Sn} atom kéril kialakult geometria meghatdrozdsra. Néhany
vegyiiletet sikertilt egykristily formaban elgallitani. E vegyliletek szerkezetének
meghatdrozdsa rontgendiffrakcids médszerrel fog torténni.

Koord-06

Hetero {N} donoratomot tartalimazé mono- és dikarbonsavak

di-n-butildn(1V) komplexeinek elballitasa és szerkezetmeghatarozasa

Kitlmdn Eszter V. éuf. vegyész
SZTE Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszék
Témavezets: Dr. Nagy Liszl6 eqyetemi tandr, Szorcsik Attila tudomidnyos segédmunkaidrs.

On(IV)organikusnak azokat a vegyideteket nevezzilk, amelyekben legaldbb egy
kovalens Sn-C kotés van,

Az elmilt évtizedekben az 6n(IV)organikus vegyiiletek gyors ipari és mezOgazdasagi
alkalmazésai felgyorsitottak e vegyiiletek felhalmozodasét az emberi kornyezetben, igy

bejuthatnak az é16 (emberi) szervezetekbe is.

Jolismertaz a tény, hogy az 6n(IV)organikus vegytileteknek jelentds biologiai hatdsa van.
Els6 kézelitésben a vegyiiletek egyik része nagyon mérgez6, és még kis koncentracioban
is elpusztitidk a sejteket. A bioldgiai hatds erfsségét (milyenségét) alapvetGen
meghatérozza a kézponti énatomhoz kapesolodo szerves szubsztituensek szdma és
mindsége. A trialkilén(IV)-, és a triarilon(IV)-szarmazékok igen erls idegmérgek. A
trialkilén(IV) vegyiiletek kozitt az alacsonyabb szénatomszdmii homologok (metil, etil)

a legmérgezdbbek, ha szjon at bejutnak a szervezetbe.

A munkdm célja annak tanulményozdsa volt, hogy a nitrogénatomot tartalmazé
heterocikluson  kiilénbéz6 helyzetben taldlhaté karboxildtcsoportok hogyan
befolydsoljak a képzdédott komplexek szerkezetét. A Bu,Sn(IV)komplexeket az
elGallitisuk  utin elsdként FtIR-spektroszkdpids modszerrel vizsgdltuk, hogy
megallapitsuk: a karboxildtcsoport egy- vagy kétfogii ligandumként koordinélédik-e a
kézponti atomhoz. A Mossbauer-spektroszképids mérések eredményeinek feldolgozasa
a kézponti én atom koriil kialakult geometridra engedett kovetkeztetni. Két vegyiiletet
egykristily formaban nyertiink. A rontgendiffrakciés mérések szerint a vegyiiletek

polimerek, amelyekben az 6n pentagonalis bipiramis vagy oktaéderes szerkezetfi.
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Koord-07

CD spektroszkopia a hisztidin-tartalmu oligopeptidek kompiexeinek

vizsgalataban
Kereszles Attila IV, éof vegyész
SZTE Szervetlen és Analitikai Kémiat Tanszék
Témavezetd: Dr. Gyurcsik Béla egyetemi adjunktus
A hisztidint tartalmaz6, kis tagszami, peptidek kélcsdnhatdsa dtmenetifém-ionokkal
véltozatos koordinéciés médokon keresztitl valésulhat meg. Ezek koziil is réz(Il)ionnal
alkotott komplexek kiemelkeds jelentSséggel birnak a biolégiai rendszerekben
elSfordulé oligo- és polipeptidek fémkots-helyeinek modellezése szempontjabdl.
Pl a humén szérumalbumin és a protaminok N-terminélis része az Xaa-Yaa\-His
tipusii tripeptidekhez hasonléan kétik meg a réz(ll)ionokat. Az Xaa-His-Yaa tipusti
természetes peptidek koziil a Gly-His-Lys (novekedési faktor) és a Pyr-His-Pro-NH,
(Pajzsmirfgy stimulals faktor) fiziolGgids hatdsat a réz(I)ionnal szinergikusan fejti ki,
A His-Xaa-Yaa tripeptidek jol modellezik a prion protein N-termindlis szakaszaban 16v3
ismétlddé peptidszekvenciat, mely révén a fehérje t6bb fémion egyidejii megkotésére
képes. Ez eredményezi a szerkezet megvaltozdsit és a protein kéros aggregaloddsat.
E peptidekben megleps médon a hisztidin imidazol nitrogénjétdl C-termninalis
irdanyban 1év6 aminosavak peptidcsoportjai
deprotondlédtak. Egy ACTH (mellékvesekéreg ‘”\jp {ff i ﬁi f{ /ﬁiﬂ u_/‘{vu

; R U VP o W N S

hormon) analég hexapeptid (Lys-Leu-Ala-His- R i _}E i

} £
e

Voo O

Phe-Gly) réz(Il)komplexeinek vizsgélata sordn
ugyanilyen tfpusti koordiniciét ajanlottak a
masodik fémion beéptilésekor. Azonban e hexapeptid koordindcids kémidja mindmaig
nem tisztédzott. A réz(Il)komplexek oldatbeli szerkezete jol tanulményozhaté cirkularis
dikroizmus (CD) spektroszkopia segitségével Ugy, hogy a peptidekben a hisztidin
ill. egyéb kirdlis aminosavak szdmit és helyzetét szisztematikusan valtoztatjuk. A
kolcsdnhatds kovetkeztében a réz(Il)ion d-d savjainak hullimhossz-tartoményaban
optikai aktivitas figyelheté meg, mely jellemzé az egyes donorcsoportok koordinéci6jara,
igy megfelels ligandumok tervezésével a komplexek szerkezete meghatirozhaté.
Munkdm sordn kombinélt potenciometrids, spekirofotometrids és cirkuldris dikroizmus
spektroszképiai médszerek alkalmazassval tanulmédnyoztama Gly-Gly-Gly-His-Gly-Gly
¢s Gly-Ala-Gly-His-Gly-Gly hexapeptidek vizes oldatokban képz6d6 réz(Ihkomplexeit.
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Koord-08

Egy elagazd lancy hisztidin-tartalmd ligandum elGallitasa és rez()
komplexeinek vizsgalata

Kolozsi Andrds I évf. vegyész,

SZTE Szervetlen és Analitikai Kémini Tanszék

Témavezetd: Dr. Gyurcsik Béla egyetemi adjunktus

Az enzimek kis molekulatémegit vegyiletekkel torténé modellezése t6bb elnnyel jar.

Segitmegismerni az aktiv centrum miikisdését, hiszen joval egyszeriibbamodellvegyiilet

vizsgdlata. A modellvegyiiletek jelentdsége egyre né az orvostudomanyban,

géntechnolégiaban, hiszen fehérjékhez kapcsolva bel6litk tn. mesterséges t6bbfunkci6s

Py

enzimek képzddhetnek, A foszfoészterazok a foszfoészter kotés hidrolitikus hasitasaért
felels enzimek.
Munkdm célja egy lehetéleg foszfoészterdz f;/\)m‘

- n\m{:@

enzimet modellezG komplex vegyiilet
megtervezése, elGillitisa, szerkezetének C\,H

meghatdrozisa és hidrolitikus S (Tm
z § CH G
tulajdonsaganak vizsgalata. \==QC H{ NoZ - £HMC<
. y

A ligandum egy hét aminosavbél — hirom e, o
e P . . . qr - ’ L’i P NH; L Va
lizin és négy hisztidin — eldgazd linct ,,N/\NH \ M Chge tug

. - ., a -I/ d ‘\_=Eu H————C//N /NH/ \NH
peptid tipusii vegyitlet melyet szildr —kc H,;/C Sy Hw{;\
fazistt peptidszintézissel allitottunk el6. /Nﬁ o

- 1.2 2 h ik HY H* -
E médszerrel egy szilard gyantian a]’j d \" E H;/? ) .
végre az aminosavak sorozatos kapcsoldsat. fart;

Aréz(Il)ionligandumhoz képest Cu: L. =1:1,

illetve 2:1 mélardnyit megkotését a nagyszami rendelkezésre allo kétShelytdl varjuk:
kifejezetien a négy hisztidin imidazol- és amino-nitrogénjeitsl.

A képzéd6 fémkomplexek Osszetételét és a koordindlodd donorcsoportok mindségét és a
komplex oldatbeli szerkezetét kombindlt potenciometrids spektrofotometrids médszerrel
és cirkuldris dikroizmus spekiroszképidval hataroztuk meg,. Sikeriilt kimutatnunk egy-,
és kétmagvt hisztamin tipusti komplexek képzddését a pH 4-8 kozott, viszont pH 8-11
kozodtt az oldatbdl csapadék valt ki, mely pH 11 felett feloldédott egy, minden bizonnyal
deprotondlédott amid nitrogéneket is tartalmazo szerkezetben.
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Koord-09

Teofillint tartalmazo Zn(Ihkomplexek elGaliitasa és jellemzése
Mihdly Béla V. évf. vegyész-magiszteri hallgatd
BBTE, Kémia és Vegyészmérniki Kar Szervetlen Kémin Tanszék, Kolozsodr
Témavezetd: Dr. Forizs Edit egyeterni docens, loan Silaghi-Dumitrescu egyetems fandr
A cink bioldgiai rendszerekben betéltstt szerepe kivetkeztében egyre nagyobb az
érdekl6dés a cink(ll)ion koordinaciés vegytiletei irdnt. Kiterjedten tanulminyoztik a
biologiailag aktiv ligandumokkal képezett vegyiiletek tulajdonsagait, féleg az O- és N-
donorokkal alkotott Zn(I)komplexek alkalmasak lehetnek biolégiai rendszerekben az

enzimek aktiv helyei szerkezetének meghatarozasara,

A purinbdzisok komplexvegyiiletei kézélt kevés utalds talalhaté a Zn{Iljionok
vegyesligandumit  komplexvegyiileteire nézve, ezért olyan 14 Zn(Il)komplexek
elGallitisat és jellemzését tiiztitk ki célul, amelyek 1,2-diamino-propan (ap), benzilamin
(ba) és 1,2-diamino-etdn (en) ligandumokat tartalmaznak, a purinbdzisok csoportjabdl
pedig a teofillint (th).

Az elallftott komplexvegyiiletek jellemzése IR spektrumok és termikus analizis adatai

alapjan valésultak meg,

Az infravérds szinképek adatai arra utaltak, hogy a diamino-propan és az etilén-diamin
kétfogti ligandumként szerepelnek, mindkét N-atom részt vesz a koordinaciéban, a
teofillindto-anion a N(7)-atomon keresztiil koordinalodik.

A termikus vizsgalatok sordn meghatdroztuk a bomldsi 1épesdknek megielels
atalakuldsokat. Az els6 1épesk alapjan meghatarozhat6 a kristalyvizmolekuldk szdma.
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Koord-10

Uj aszimmetrikus ligandum kétmagvu réz(ihkomplexének
egyensilyi, oldatszerkezeti és foszfoészteraz-aktivitas vizsgaiata

Paksi Zoltin V. évf vegyész

SZTE Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszék

Témavezetd: Dr. Gajda Tamids egyetemi docens, Jancsé Attila egyetemi tandrsegéd

A metalloproteinek illetve metalloenzimek aktiv centrumai gyakorta tartalmaznak
kétmagvir fémcentrumokat, minthogy ez, a fémionok kooperdcija révén, jelentds
aktivitds névekedést eredményezhet az egyetlen fémiont tartalmazé rendszerekhez
képest. A bioldgiai rendszerekben elterjedt kétmagvi metallohidroldzok szerkezeti
és funkcionalis modelljeiként tanulmanyoztuk az 1. dbrdn lithaté ), aszimmetrikus
ligandum réz(Il)komplexeinek egyenstilyi, oldatszerkezeli és kinetikai sajatsdgait.

A protondlodasi és komplexképzbdési egyen- HN

silyokat potenciometridsan vizsgaltuk 35%-os }"“\N/\]/\N/-T‘:j
etanol-viz oldatban. pH-metrids méréseinket }:m \() OH N
kiilonboz6 fém ligandum ardnynal végzett pH ) Hbd b
fiiged UV-VIS és ESR mérésekkel egészitettitk '

ki, hogy a komplexek szerkezelére vonatkozéan U Abma

is informaciot szerezziink. Az ekvimolaris

rendszerben egy kétszeresen protondlt (CulH,) részecske domindl pH 2 kériil,

melynek spektrélis adatai 3N-es, torzult oktaéderes koordindciéra utalnak. A magasabb
pH-n képzbd6 tobbi egymagvii részecske (Cul.H, Cul. és CuLH_ ) d-d savja jelentSs
voroseltoléddst mutat, ami trigondlis bipiramisos szerkezet kialakuldsét feltételezi.
Fémion felesleg esetén az els6nek képzddd komplex (Cu,L) az egyetlen részecske pH 2-5
kozott. A Cu,L és CulH, komplexekben a fémionok koordindcids szférdja valészinfileg
megegyezik. Az egyetlen kiilonbség az, hogy a Cu,L-ben a ligandum mindkét fémkots
Tye foglalt. Ezt a nagyon hasonlé d-d dtmeneti sdvjuk is igazolja. A pH 2-4 kézott
felvett ESR spektrum egy széles szingulettet mutat, ami gyenge antiferromdgneses
kolestmhatésra utal a két réz(11) ion kozodtt, A pH 5 felett képz8d6 kétmagvii részecskék
(Cu,LH,, Cu,LH , Cu,LH ) ESR inaktivak, ami a két kézponti fémion kozotti erés
antiferromdgneses kélesonhatasra utal. Ez a jelenség — a ligandum szerkezetét ésa Cu,LH_
, komplex kristalyszerkezetét figyelembe véve — a két fémion kézt kialakulé atkoxo-hiddal
ertelmezhetd. A kovetkezd két deprotonalidasi folyamatban, mely a Cu,LH  ésa Cu,LH,
komplexeket eredményezi, egy-egy koordinalt vizmolekula protonvesztése jatszodik le.

A réz(Il)-hbd rendszer hidrolitikus aktivitisinak meghatirozdsa céljabél vizsgéltuk a

képz&dd komplexek hatdsit a hpnp (2-hidroxipropil-4-nitrofenil foszff) Atészterezési

reakcidjara. A meghatdrozott sebességi dlfandék 2:1 fém/ligandum arény esefén
pH 6 kortil mutatnak maximumot. Ez arra utal, hogy a kinetikai aktivitds a pH 4-8
tartomanyban képz&d6 Cu,LH ;, komplexhez rendelhetd. E komplex tobb mint harom
nagysagrenddel képes felgyorsitani a hpnp dtészterezését. A mért latszolagos sebességi
dllandok pH-fiiggése alapjin a kivetkezs deprotonalédas sorin képz6ds Cu,LH, jéval
kisebb aktivitdssal bir,
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Koord-11

Az N,N’N'- trisz-(karboximetil-aminometil)-foszfinsav eldallitasa és
komplexképz6 sajatsagai

Pl Rbbert IV. éof vegyész

DE Szerveilen és Analitiki Kémiai Tanszék

Témavezet: Dr. Briicher Erng egyeterni tandr

Az elmalt évtizedek sordn jelentdsen nétt a lantanoida(llTyionok (Ln**) poliamino-

polikarboxilét és polifoszfonat komplexei irdnt az érdekl6dés, az orvosi és biologiai

feﬂlqsznélésuk miatt. Fzzel egyidSben szitkségessé vélt az alkalmazott ligandumok

viselkedésének, komplexeik termodinamikai ill. kinetikai stabilitdsdnak feltérképezése

is. Tanszékiinkon régéta folynak ilyen irdnyd kutatasok, melybe TDK munkdm sordn

bekapcsolédtam. A kordbban vizsgalt két rokon vegyiilet a bisz-(iminodiacetato-N-

metil)-foszfinsav (H,bimp) és a bisz-(glicindto-N-metil}-foszfinsav (I,bgmp) volt.

Az altalam elSéllitott és vizsgalt komplexképzs, az NN,N™- trisz-(karboximetil-

aminometil)-foszfinsav (H,tcap), dtmenetet képez a fent emlitett két komplexképzs

kozott az acetatcsoportok szdma tekintetében. A ligandum Cu(Il)-, Zn(ll)- és néhany

Ln(TII)-komplexének egyenstlyi és kinetikai viselkedésének megismerését titztiik ki

célul. A komplexképz&k szerkezeti képlete:

HOOC—\ /\ﬁ/\ /-—COOH Ry R; Jelolés
/N N\ -~ -H H3bgmp

R, on R, —H —CHz-COOH | _ Hatcap
~CH;-COOH | -CH,-COOH |  Hsbimp

A ligandum protondlodasi allandéit pH-potenciometridsan hatdroztuk meg 1,0 M
Me,NClionerésség mellett. A titrélasi adatokbél a PSEQUAD programmal szamiitottuk a

;;;;;

Vizsgalatainkbo! kideriilt, hogy a H,tcap ligandum kézies allapotot mutat dsszbézicités
Zlog K¥) tekintetében a masik két ligandumhoz képest, igy a kialakuld komplexek
kozé esik. AH bimp ligandum készségesen képez 2:1 (M:L) ardny G részecskéket, viszont
a H bgmp ligandum a kevesebb koordindciés “fog” miatt ML, 6sszetételdi komplexeket
is képez. A H,tcap komplexképz az elvirdsainknak megfelelden nem képez kétmagvi
M,L komplexeket, az ML, komplexek stabilitdsa pedig nagyobb mint azt a H.bgmp
esetében tapasztaltak.

A donoratomok szdma alapjdn varhaté volt, hogy a kinetikai viselkedésben is eltérés

mutatkozik az egyes komplexek fémioncsere reakciéi esetében. fgy az Ln(tcap)
komplexek kicserélﬁdési reakciéi gyorsabban jatszédnak le az Ln(bimp) kemplexekéhez
képest, ami a kisebb stabilidsi dllandékkal (kevesebb donoratommal) magyardzhato.
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Koord-12

Platina komplexek vizsgalata jonfolyadékokban

Rangits Gibor V. éuf. bioldgia—kémia szalkos hallgnto
PTE TTK Szervetlen Kémia Tanszék
Témavezetd: Dr. Koligr 1.4szl6 egyetemt tandr

Az amménium-, foszfénium- és imidazéliumsék egy része szobahdmérsékleten, vagy

ahhoz kézeli hémérsékleten folyékony halmazallapotit. Ezen s6k mint olddszerek
hasznalata elsGsorban az utolsé évtizedben egyre nagyobbjelentSségre tett szert nemcsak
hagyomdnyos szintézisekben, hanem homogénkatalitikus reakcidk oldoszereként is.
Nem koordinalédé ionjai, gyakorlatilag zérus tenzibja és alkalmazhatdsdga kétfazisii

rendszerekben az ionfolyadékokat a zdldkémia egyik népszerii terilletévé tette.

A szdmos igéretes homogénkatalitikus reakeié [1,2] ellenére rendkiviil kevés olyan
munkéval talilkozunk, amelyek a katalizétor-komplexek elemi reakcioit vizsgéljdk.
Kisérleti munkim soran platinaafoszﬁn~(‘)n(11)klorid rendszerek ionfolyadékban

kialakulé komplexeinek vizsgalatdval foglalkoztam.

Megallapitottuk, hogy difoszfinok (pl. az alabbi képletekben szerepld bdpp) esetén
az on(klorid PtCl kétésbe torténd beckelddése a halogénezett oldészerekben
tapasztaltakhoz hasonléan megy végbe. Mind a triklorosztannéto-, mind a bisz-
triklorosztannito-komplexek képzddése megfigyelhets. Utébbiak keletkezését a
hémérséklet nivelése eldsegiti, azonban a teljes dtalakulds nem érhetd el.

rl n o

SnC snCl,

Py FPh Such, PRt '}’th —2>  PmR  PPh
Pt Pt Py

CLSd “suCl

o a o sach,
Mono- és difoszfinok egyidejii alkalmazasa soran ‘PtP, tipusii komplex kationok
keletkeztek, a kiilonboz difoszfinokkal pediga platina-foszfin kelat gy(irfi-lagszaAmatol
erGsen fiiggé médon megfigyelbetd volt mind "PtP, tipust komplexek keletkezése (az
egyik kelatképzs ligandum egyfogit koordinaciéja), mind a ‘PtP, tipusti komplexek
kialakulasa. .

+
!t it

PPh,

Phe PP, % |Phk  FPh; | SoCl
P ¥

o Sngy 1’ “FPPh,

[1] T. Welton, Chem. Ren. 99 (1999) 2071.
[2] P. Wasserscheid, W. Keim, Angew. Chern. Inf, Ed. 39 {2000) 3772.
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Koord-13

A bisz(imidazol-2-il) és bisz(pirid-2-il) csoportot tartalmazo
ligandumok Co(ll)-komplexeinek egyensulyi vizsgalata.

Szildgyi Olgn IV, évf. vegyész
DE Szervetlen és Analitikai Kémin Tanszék
Témavezetd: Dr. Viirnagy Katalin egyetemni docens
A metalloenzimekben gyakran a hisztidin imidazol gy@rdi a fém 3 koordinal6dasi
helyei. Ezen enzimeknek jé modelljei lehetnek azok a bisz(imidazol-2-il) ligandumok,
ahol a két imidazol gytirfit egy ~CH- egységb6l 4116 alifds hid koti Sssze.

A Co(ll)-ion komplexképzs sajatsdgainak a vizsgalatat végeztitk el bisz(imidazol-
2-l) csoportot, illetve Osszehasonlitds végett bisz{pirid-2-il)-csoportot tartalmazé
ligandumokkal. A bisz(inddazol—Z—il)—metén (BIM), a bisz(imidazol-2-il}-metil-amin
(Gly-BIMA), a N-glicil-[bisz{pirid-2-il)-metil-amin] (Gly-BMPA)valamint a hisztidil-
[bisz(imidazol-2-il)] (His-BIMA)ligandumok tanulmanyozésara keriili sor.

A Co(ll)-ion vizsgélata sordn figyelembe kell venni az ion oxigén érzékenységét,
mely nagyban megneheziti mind a potenciometrids, mind a fotometrids méréseket.
Ez kikitszobélhet6 a mar kordbban egyéb oxigénérzékeny fémionok komplexeinek
vizsgélatéra kialakitott és mér bevalt mérdrendszer hasznlataval. Igy lehetdség van az
oxigénmentes potenciometrids és fotometrids vizsgélatokra.

A ligandumok protonaléddsi dllandéit és a killénbozsd sztdchiometridjit Co(ll)-
komplexek stabilitdsi dllandéit pH-potenciometrids modszerrel hatdroztuk meg, a
komplexek geometridjit UV-VIS spektrofotometriss mérésekkel vizsgdltuk meg.

Az eddigi eredményeink azt mutatjék, hogy a bisz(imidazol-2-il), illetve a bisz(pirid-
2-if) csoport a £6 kotShely, a savas tartomanyban mono- és biszkomplexek képzédnek.
A kialakuld komplexek stabilitisa megfelel az Irving-Williams sornak. Azt is
megéllapithatjuk, hogy a Co(Il}-ion szdmara is a bisz(piridil) csoport gyengébb
fémmegkéts, mint a bisz(imidazol-2-l) csoport. A két amid-kotést tértalmazé
ligandum (Gly- BIMA, Gly-BPMA) esetén a lagos tartoményban végbemegy az amid-N
deprotonalédésa. | '

A His-BIMA esetén nem jtszédik le extra deprotondlddasi folyamat a ldgos
tartomanyban, viszont sor keriil a His-imidazol-nitrogén koordindcidjéra.

A fotometrids vizsgdlatok azt mutattdk, hogy a vizsgélt pH tartomanyben valamennyi
vizsgalt ligandum esetén oktaéderes geometrijit komplexek képzddnek.

~
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Koord-14

Vizoldhaté, anionos porfirin talliummal alkotott SAT komplexeinek
egyensulyi, fotofizikai és fotokémiai vizsgalata
Valicsek Zsolt ITL. évf. vegyészmérntk

VE Altalinos és Szervetlen Kémia Tanszék
Témavezetd: Dr. Hovoidth O eqyetemi tandr

A bioszervetlen kémia egyik legjelentSsebb vegytletcsaladjat a porfirin-szdrmazékok
komplexei alkotjak, ahogy azt a Klorofillok, a hemoglobin és a citokrémok. példdja
is mutatja. A porfirin-vegyiletek fotoaktivitasat alkalmazzak optikai érzékelékben,
mesterséges foto-szintézist megvalositd rendszerekben és fotodinamikus terdpidban.

A természétben elfordulé normél metalloporfirinek egy 50-80 pm atmér6jd fémiont
tartalmaznak a négy pirrol-nitrogén kozotti térrészben. Ha a fémion nagyobb méret,
csak a porfin gyiirii sikjén kiviil (a felett) helyezkedik el. Az ilyen komplexeket
Jsitting-atop” (SAT) metalloporfirineknek nevezik. Ebben az aszimmetikus helyzetben
a fémion két egymassal szemben elhelyezkedd nitrogénhez kotédik inkdbb, mig a
mésik két nitrogén a porfirin sikjanak ellenkez§ oldaldra kertl, igy egy nyeregfelitlet
alakul ki, Ezek a komplexek kisebb termodinamikai stabilitasuk és kinetikai labilitidsuk
kévetkeztében felhasznalhaték normél metalloporfirinek képzodésének katalizisére,
toltésatviteli sajatsdgaik révén pedig energiagazdag’ molekuldk fotokatalitikus
kérfolyamatban torténd el6allitasdra.

Vizsgalataim az anionos 5,10,15,20-tetrakis(d-szulfonatofenil)-porfirin  T1* és T+
jonokkal alkotott SAT komplexeire iranyultak, melyek el6szor e munka sordn keriiltek
el6allitasra ésjellemzésre. A tallium(T) rendkiviil kisstabilitasa T1,P Osszetételdi komplexet
képez, mely intenzfv fluoreszcencidt és jelentds fotoredoxi aktivitast mutat. A TP* jon
tobbiéle tsszetételii komplexet képes kialakitani: a TIP nagy termodinamikai stabilitasa
mellett, gyenge fluoreszcenciat és fotoredoxi hajlamot mutat; a TLP kisebb stabilitdssal,
nagyobb kinetikai inertséggel, a nagyobb hullimhosszi tartomanyban erételjesebb
abszorpciéval és — a SAT komplexek esetében szokatlanul — intenziv fluoreszcencidval
rendelkezik; mig a TLP, komplex sajdtos szendvics-szerkezetében felléps stacking-hatds

kiilénleges abszorpciés sajatsagot eredményez.

Munkédmban e komplexek részletes jellemzése mellett bemutatok egy 0j mddszert
is a kvantumhasznositisi tényezé meghatdrozasat szolgdlé mérések pontosabb

kiértékelésére.
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