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A kutatdsok elézménye

Mindennapi életiink szerves részét képezik a folyadékfazisi kondenzdlt anyagok: az
olddszerek, az oldatok. E biolégiailag is fontos rendszerek szerkezetének megismerése napjaink
nagy kihivdsa, hiszen az él6 rendszereket olyan tobbkomponensi makromolekuldk, mint a
poliszaharidok, fehérjék, foszfolipidek vizes oldatai alkotjdk. E rendszerek fizikai, kémiai, st
bioldgiai viselkedését a részecskék térbeli elhelyezkedése — azaz az atomi illetve molekuléris
szintll szerkezet — nagymértékben meghatarozza.

Az emlitett Osszetett rendszerek szerkezetének feltérképezéséhez az egyszeriibb folyadékok
viselkedésének megértésén keresztiil vezet az 1t, végsd célként megjelolve az élettani
szempontbdl is meghatdrozd vizes oldatokat. Elsé I€pésként (tobbek kozott) az SZFKI
Neutronfizikai Osztalydnak kutatéi elkezdték a molekuldris folyadékok szisztematikus
szerkezetvizsgdlatat. A legkisebb épitdkoveket, a legegyszeriibb folyadékokat — folyékony
nemesgdzok (hélium, argon); kétatomos, azonos atomi/homonukledris (N, Op), illetve
kiilonbdz6 atomu/heteronukledris (CO, NO) molekularis folyadékok — a tobbatomos molekuléris

folyadékok szerkezetvizsgdlata kovette.

Célkitlizések

E munkéba belekapcsolddva kezdtem el vizsgdlni a dolgozatom targyat képezo tetraéderes
szimmetridju molekuldris folyadékokat, koziiliik is elsoként a tokéletes tetraéderes molekulakbol
allo XY, folyadékcsalddot (szén-, szilicium-, germdnium-, vanddium-, titdn- és On-tetraklorid,
valamint On-tetrajodid). Majd a molekuldk e magas (tetraéderes) szimmetridjdnak fokozatos
torzitdsa sordn kapott molekuldkbol 4ll6 folyadékok (kloroform, bromoform, metil-jodid,
metilén-klorid, metilén-bromid, metilén-jodid) szerkezetvizsgalata keriilt sorra. Elsddleges célom
az e folyadékokban fellelhetd orientdcids korrelaciok felderitése volt, hiszen ezen informacié
birtokldsa jelenti a szerkezet legteljesebb megértését. Tovabbi alapvetd kérdés e rendszerekben,
hogy az dket alkotd molekuldk kozotti méret- és szimmetria-kiilonbségek milyen véltozasokat

okoznak az intra- és intermolekularis viselkedésiikben.



Vizsgélati mddszerek

Az atomi (molekuldris) szintli szerkezet leirdsdban fOként csak a (neutron- és rontgen-)
diffrakciés mérések adataira tdmaszkodhatunk. Kiértékelésiik azonban legjobb esetben is csak a
parcidlis radidlis eloszlasfiiggvényeket szolgdltatja, azonban a molekuldk orientdcids korrelacioit,
mivel ezek a kéttest korrelaciokndl magasabb rendii korrelaciok, nem. Tovéabbi problémat jelent,
hogy a tobbkomponensii rendszereknél nem 4ll rendelkezésiinkre elegendd szamu diffrakcids
eredmény, ily médon megnehezitve méar a fenti hdromkomponensii (torzitott tetraéder alaku
molekuldkbdl 4116) rendszerek leirdsat is, az Osszetettebb rendszerekrdl nem is szélva. Megoldast
jelenthetne az izotop-helyettesitéses neutrondiffrakcid, de sajnos sok anyagndl nem megoldhato,
vagy tul koltséges.

Masik lehetdség, hogy modellrendszereket hivunk segitségiil: esetiinkben ezeket a
modelleket a Reverse Monte Carlo mddszer szolgaltatja, amely a diffrakciés eredményekkel
konzisztens haromdimenzids részecskekonfigurdcidkat hoz létre. Ily médon a valds rendszerek
szerkezetének minden eddiginél részletesebb leirdsat teszi lehetové, megbizhaté kisérleti adatok
ismeretében. A mddszer sikeresen alkalmazhat6 a tetraéderes molekuldkbdl 4116 folyadékokra is.

A dolgozatban leirt eredmények djszertisége az is, hogy a szerkezetvizsgalat minden szintje
minden folyadékra tartalmaz egy dsszehasonlitast az un. ,,merevgdmbi folyadékmodellel”, mint
specidlis referenciarendszerrel.

E komplex megkozelitési mod (diffrakciés adatok, RMC modellek, referenciarendszer)

olyan részletes szerkezetanalizist biztosit, amelyet korabban még e rendszerekre nem végeztek.

Uj tudomdnyos eredmények

1. Megmutattuk, hogy a tokéletes tetraéder alaku molekuldakbol allo folyadékokra egy
diffrakcios mérés elegendd, hogy részletesen meghatdrozzuk a mikroszkopikus szerkezetet.
Ennek {6 okai:

a) mindkét diffrakciés mérés foként a klor- (ill. jod-) atomokat érzékeli és e
ligandumok jol meghatéarozzdk a kdzponti atomok helyzetét,

b) a molekuldk magas szimmetridja.



Ugyanakkor a dolgozatban vizsgélt torzitott tetraéder alaki molekuldkbol all6 folyadékok

esetében mindkét diffrakcids adat sziikséges a szerkezet kielégitd leirdsara. [S1,S4].

. Mindharom vizsgélt folyadékcsaldd (minden tagjdnak) molekula-kdzéppontjainak
viselkedése szoros rokonsdgban all az egyatomos egyszerli folyadékokéval. A kdzponti
atomok (a koréjik definidlt ligandumokkal egyiitt tekintve) j6 kozelitéssel szoros
illeszkedésti rendszerként viselkednek. A molekuldk egymdshoz képesti elrendezOdését
olyan alapvetd tulajdonsidgok vezetik, mint a szidmsiirlis€ég vagy a pakoldsi hdnyad

[S1,S2,54].

. A molekuldk leggyakoribb elrendezddése a 2:2 (él-él) orientdci6. A kétféle ligandumot
tartalmazé molekuldk folyadékjaiban észlelt specidlis sajatsidgok visszatiikrozOdnek a
kozéppont-ligandum parcidlis radidlis eloszldsfiiggvények intermolekularis maximumainak

karakterisztikdjaban is [S1, S2, S3].

. A vizsgdlt tetraéderes molekuldkbol 4all6 folyadékok kozos jellemzdje és egyben
megkiilonboztetd jegye az 1:2 (csucs-€l) és a 2:3 (él-lap) orientaciok alterndld jellege. A
kozponti atom — illetve az On-tetrajodid esetén a ligandumok — megvéltoztatasabol ad6do
eltérd molekula méret és a tetraéderek fokozatos torzitdsabol ad6do eltérd alak hatdsai az

oszcillacidk intenzitdsdnak csokkenését eredményezik [S1,52,S3].

. A tetraéderes molekuldk kismértékii torzitasa hasonlé szerkezeti valtozasokat okozott az

orientdcios korreldciokban, mint a tokéletes tetraéderes molekuldk kozépponti atomjainak

kismértékli méretvaltozasa [S1].

. A leger6sebb intermolekuldris korreldiciok mind a kétrészecske, mind pedig a
haromrészecske-korrelacidk szintjén a CCly esetén észlelhetok. A mdsik szélsOséget
képviseld TiCly és VCly folyadékszerkezete szinte teljesen megegyezik a megfeleld

merevgdombi referenciarendszerekével [S1,S2].

. Az eltér6 molekulaszerkezet hatdsait fOleg a rovid tdvi (szomszédos molekuldk kozotti)
viselkedés tiikrozi. A hosszabb tavi viselkedés azonos ,o0sztdlyjellemzOkre” utal

[S1,S2,S3,54].
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