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BEVEZETES

Az ionszelektiv elektrodok kutatasanak kezdetei a XX. szdzad elejére
nyulnak vissza. Az eltelt idében szamos eldnyliknek koszonhetden
(egyszerli hasznalat, gyors és folyamatos meghatarozas lehetdsége,
miniatlirizalhatosag, viszonylag alacsony 4ar stb.) alkalmazési
teriiletiik jelentésen kiszélesedett. Batran kijelenthetd, hogy ezen
eszkozok ma mar nélkiilozhetetlenek  tobbek  kozott az
orvostudomanyi és bioldgiai kutatasok, a rutin klinikai analizisek és a
kornyezetvédelem teriiletén. Az ionszelektiv érzékelok egyik nagy
csoportjat a semleges toltésti ionszelektiv komplexképzon
(ionoforon) alapul6 folyadékmembran elektrodok képviselik. Az ezen
a teriileten els6ként alkalmazott természetes ionoforok haszndlatara
ma is taldlunk példat (pl. a kaliumion szelektiv valinomicin),
mindazonaltal a szelektiven meghatarozhat6 ionok szamanak jelentds
novekedését a szintetikus ionoforok 1960-as évektdl kezdddo
kutatasa tette lehetévé. Ezen munkék eredményeként mara tobb mint
60 kiillonbozé ion ill. molekula kozvetlen vagy kozvetett
meghatdrozasat lehet elvégezni ionszelektiv elektrodok segitségével.
Korantsem 4llithatdé azonban, hogy az ionszelektiv elektrédok
fejlesztése hanyatloban lenne, hiszen az ujabb kihivasok, pl. a
specidlis célokra kialakitott ionoforok szintézise, vagy a kimutatasi
hatér jelentds csokkentésére irdnyulo kisérletek jelenleg is szamos



nemzetkdzileg  elismert  kutatécsoport munkajaban  kapnak
hangsulyos szerepet.

KISERLETI MUNKA

Doktori munkdm egy részében a kaliumion szelektiv biszkoronaéter
tipusu ionoforok (1: BME 15, 3: BME 44) fejlesztése soran
felhalmozoddott tapasztalatokra alapozva bisz(benzo-18-korona-6)éter
tipusu, céziumion szelektiv molekuldk eléallitdsat valdsitottam meg
(1. dbra, 2, 4, 6 molekulak).
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Ezen munka mellett lehetdségem nyilt egy Uj molekulacsalad, a
tiakalixkoronaéterek  egyes,  szintén  céziumion  szelektiv
képviseldinek analitikai vizsgalataba is bekapcsolddni (2. abra, 7, 8,
9 molekulak).
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2. abra

A céziumion szelektiv molekuldk kutatdsdnak fontossagat a nuklearis
iparban keletkezd, nagy radioaktivitast, ezért hulladékkezelési
szempontbdl jelentés problémat okozd *’Cs izotop kinyerésére tett
eréfeszitések tamasztjdk ald. Ezen izotopot ionszelektiv molekulak
alkalmazéséval folyadék-folyadék extrakci(')s médszerrel tervezik
oldatokbol. Ez utobbi tény az alkalmazott molekulaktol nagy
Cs'/Na',K" szelektivitast kivan meg.



Noha az ionoforok fejlesztésének kezdetétdl az egyik legfontosabb
cél a minél szelektivebb molekulak szintézise volt, az utdobbi években
egyre nagyobb igény mutatkozik a konkrét alkalmazasokhoz
célszertien kialakitott vagy mddositott ionoforokra is. Erre szolgalnak
példaul a helyhezkothetd (immobilizalt) ionoforok, vagy az optikai
jelképzésre alkalmas molekuldk (kromoionoforok) szintézisét
megcélzo kisérletek. Munkdm maésodik felében harom, kiilonbozo
¢észter-helyettesitovel rendelkezd kaliumion szelektiv biszkoronaétert
szintetizaltam (3. dbra, 10, 11, 12), melyek fluoreszcenciaval
rendelkeznek, ¢és igy direkt fluoreszcencias optdd készitése
szempontjabol igéretesek lehetnek.
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Ezen tul szintetizdltam egy polimer vazhoz rogzithetd kaliumion
szelektiv molekulat (/. dbra, 5-6s molekula), melyet sikeresen
kopolimerizaltam akrilat monomerekkel, valamint vinilkloriddal (4.
abra, 13).
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4. abra

Ez utobbi munka fontossagat tdmasztja ald az a tény, hogy noha az
ionszelektiv elektrodok esetében a PVC a legelterjedtebben
alkalmazott polimer matrix, a szakirodalomban PVC lancba
kovalensen kotott membrankomponensre jelenleg nem taldlunk
példat. Az eléallitott, kovalensen kotott ionofortartalmi PVC-bol
készitett ionszelektiv membranok szédmos, analitikai szempontbol
fontos tulajdonsagat (igy pl. komplexképzés, potenciometrids
tulajdonsdgok, az ionofor diffuzié allanddja, stb.) vizsgéltam, és
Osszevetettem a szabad ionofort tartalmazo, hagyomanyos PVC alapt
polimermembranok megfeleld tulajdonsagaival.



Ezen utobbi kutatastol azt reméltiik, hogy egyrészt utat nyit a
legelterjedtebb ionszelektiv. membranmatrixhoz torténd kovalens
immobilizdlas  irdnyaban, masrészt, hogy az ionszelektiv
elektrodkutatas egyes ujabb teriiletein (pl. kimutatdsi als6 hatar
csokkentése) torténd fejlesztésekhez is tampontokat ad.




EREDMENYEK

1. Sikeresen szintetizaltam harom, kiilonb6z6 Osszekotblanccal
rendelkezd, céziumion-szelektiv bisz(benzo-18-korona-6)éter tipusu
vegyiiletet, melyek koziil az egyik alkalmas kiilonb6z6é polimerekhez
torténd kovalens rogzitésre. A szintetizalt molekuldkat lagy PVC-
membran alapu elektrédokba épitve megallapitottam, hogy a
kordbban szintetizalt, hasonld szerkezeti kaliumion-szelektiv
ionoforok esetében tapasztalt kedvezd szelektivitasi tulajdonsagok
kisebb mértékben jelentkeznek az eggyel nagyobb gyurlitagszam,
céziumion szelektiv biszkoronaétereknél.

2. Kiilonboz6 origindlis tiakalixmono- ¢és biszkoronaétereket
lagy PVC-membran alapti ionszelektiv elektrodokban vizsgalva
megallapitottam, hogy ezen szdrmazékok mindegyike kivalo
céziumion szelektivitassal rendelkezik. Az optimalizalt Osszetételd
membranok analitikai jellemzoit Osszevetve kitlint, hogy a legjobb
szelektivitasi tulajdonsdgokkal a tiakalixmonokorona-szarmazék
rendelkezik. A szelektivitasi tulajdonsagokat a cézium- és natriumion
esetében a meghatarozott komplex stabilitasi allandok alapjan is
értelmeztem.




3. Sikeresen szintetizaltam harom, kiilonbozd észtercsoporttal
rendelkezd, kaliumion szelektiv  bisz(benzo-15-korona-5)éter
szarmazékot, melyek alkalmasak Iehetnek direkt fluoreszcens
optodban torténd felhasznalasra. A szintetizalt szarmazékok alap
potenciometrids sajatsagait lagy PVC-membran alapi elektrédban
vizsgalva megallapitottam, hogy a molekuldk szelektivitasi
tulajdonsagai némileg elmaradnak a BME 44-¢t6l.

4. Olyan kémiai szerkezetii kaliumion szelektiv molekulat
allitottam eld, amely alkalmas kiilonb6z6é monomerekkel (akrilatok,
vinilklorid) torténd kopolimerizaciora, €s igy ionszelektiv polimerek
gyartasara. A szintetizadlt molekula néhany potenciometrids ¢és
komplexképzési tulajdonsagat lagy PVC-membranban vizsgaltam, és
megallapitottam, hogy azok a hasonl6 szerkezetli BME 44 megfeleld
paramétereivel j6 egyezést mutatnak.

5. A szintetizalt 1onofort sikeresen polimerizaltam metil-
metakrilat/n-butil-akrildt (un. Onlagyitd) kopolimerbe. A lagyitott
kopolimereken alalpuldé szenzorok analitikai szempontbdl fontos
tulajdonsagait kiértékelve megallapitottam, hogy azok a szabad
ionofortartalmu, lagy PVC-membranban mértektél némileg
elmaradnak.




6. A szintetizalt biszkoronavegyiiletet vinilkloriddal
polimerizalva els6ként allitottam eld olyan PVC-t, amely polimer
lancban kovalensen kotott ionofort tartalmaz. Az ionofor
immobilitasat kronoamperometrids €s képalkotd spektrofotometrias
modszerrel bizonyitottam. A kotott ionofort tartalmazo polimert GPC
¢s spektrofotometrids modszerrel jellemeztem. Megvizsgaltam a
kotott €s mobilis ionofor alapt lagy PVC-membranok szelektivitasi
tulajdonsagait. Megéllapitottam, hogy a kotott ionofort tartalmazéd
membranok analitikai jellemz6i a szelektivitds kivételével kozel
azonosak mint az ugyanolyan 0sszetételii, mobilis ionofort tartalmazo
lagy PVC-membranoké.

A szerz6 koszonettel tartozik a Varga Jozsef Alapitvanynak
munkaja tAmogatasaért.
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