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2023. oktober 17. kedd / 17 October 2023 Tuesday

09.30 -
10.30 - 11.00

11.00 - 12.00

12.00 - 13.00
13.00 - 14.15
14.15 - 14.30

14.30 - 15.45
15.45-16.00
16.00 - 17.30
18.00 — 21.00
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A Magyar Kémikusok Egyesiilete
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Nivodijak atadasa
Dr. Janaky Csaba, egyetemi docens
Magyar Kémikusok Egyesiilete
Plenaris el6adas
Eldado: Dr. Varga Gabor, egyetemi tandrseged
Ebédsziinet
Nivodijas el6adasok szekcidja I. Elnok: Dr. Domoétor Orsolya, egyetemi adjunktus
Kavésziinet
Nivodijas el6adasok szekcidja 1. Elnok: Dr. Endrédi Balazs, egyetemi adjunktus
Kavésziinet
Biochemistry/Biokémia szekcié Elnok: Halmagyi Tibor Gergd, tudomanyos munkatars
Konferenciavacsora (Hdgi Udvar és Etterem, 6720 Szeged, Kelemen LdszI6 utca 3..)
Conference dinner (“Hdgi Udvar és Etterem”, 6720 Szeged, Kelemen LdszIé street 3.)

2023. oktober 18. szerda / 18 October 2023 Wednesday

09.15 -

09.45 -11.00
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15.05 - 16.00

Regisztracié / Registration

Gyogyszerészeti kémia szekcid Elnék: Dr. Dob6 Dorina Gabriella, egyetemi adjunktus
Kévésziinet

Anyagtudomany szekcio 1. Elndok: Dr. Szabadoes Marton, tudomdnyos munkatdrs
Ebédsziinet

Gyobgyszeranalitikai kémia szekcido Elnok: Dr. Korméczi Timea, tudomdnyos munkatars
Kévésziinet

Anyagtudomany szekcio II. Elnok: Dr. Varga Gabor, egyetemi tanarsegéd

Latogatas a szegedi Uj Zsinagogéba, 6722 Szeged, Josika utca 10.

Visiting the Szeged New Synagogue, 6722 Szeged, Josika street 10.

2023. oktober 19. csiitortok / 19 October 2023 Thursday

08.30 -

09.00 -10.00
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10.15-11.45
11.45-12.15
12.15-13.30
13.30 - 13.45
13.45 -14.45
14.45 - 15.00
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Regisztraci6é / Registration

Orvosi kémia szekcidé Elnok: Dr. Lorinczi Balint, egyetemi tandarsegéd

Kavésziinet

Szerves kémia szekcid Elnok: Tolnai Balazs, igazsagiigyi vegyészszakérto

Ebédsziinet

Fenntarthaté kémia/ Sustainable chemistry szekcid Elnok: Dr. Schuszter Gabor, adjunktus
Kavésziinet

Anyagtudomany szekcid III. Elnok: Dr. Kutus Bence, tudomanyos munkatars

Kavésziinet

Fizikai kémia szekcid Elnck: Dr. Samu Gergely Ferenc, tudomdanyos munkatars
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KOZOS INDULAS A KONFERENCIA HELYSZINETOL



SOCIAL PROGRAM

Conference dinner

17 OCTOBER 2023

TUESDAY, 18:00-21:00
HAGI GARDEN AND RESTAURANT
6720 SZEGED, KELEMEN LASZLO STREET 3.

Visiting

18 OCTOBER 2023

WEDNESDAY, 15:05-16:00
ORGANIZED DEPARTURE FROM THE CONFERENCE VENUE
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2023. oktober 17. kedd / 17 October 2023 Tuesday

09.30 -
10.30 - 11.00

11.00 - 12.00

12.00 - 13.00

13.00 - 14.15

13.00 - 13.15
13.15-13.30
13.30-13.45
13.45-14.00
14.00 - 14.15
14.15-14.30
14.30 — 15.45
14.30 - 14.45
14.45-15.00
15.00 - 15.15
15.15-15.30
1530-15.45

Regisztracio / Registration
Megnyito
Prof. Sipos Pal, egyetemi tanar
A Magyar Kémikusok Egyesiilete Csongrad Megyei Csoportjanak elndke
Nivddijak atadasa
Dr. Janaky Csaba, egyetemi docens
Magyar Kémikusok Egyesiilete
Plenaris el6adas
AUSZTRALIABOL JOTTEM - EGY MARIE CURIE OSZTONDIJ TORTENETE
Eléado: Dr. Varga Gabor, egyetemi tanarsegéd

Ebédsziinet (Diszterem el6tti folyoso)

Nivédijas el6adasok szekcidja 1.
Elnok: Dr. Dométor Orsolya, egyetemi adjunktus

Human peptidil-arginin-deiminaz enzimek autocitrullinaciéjanak vizsgalata
tomegspektrometriaval
Eléado: Fehérvari Eszter, PhD hallgato

Szerves és szervetlen részecske diszperziok ICP-MS vizsgalatara alkalmas 3D nyomtatott
mintabeviteli rendszer fejlesztése és alkalmazasa
Eléado: Kajner Gyula, PhD hallgato

Bifenilén alapu diaril-etén fotokapcsolok eldallitasa és vizsgalata
Eléado: Zsignar-Nagy Barnabas, PhD hallgato

Atmenetifém-oxid tartalmu halloysit nanokompozit fotokatalizatorok fejlesztése
Eléado: Toth Eliza, PhD hallgato

Szupramolekularis és katalitikus kémiaban el6fordulé bonyolult molekularis kdlcsonhatasok
pontos modellezése
Eldado: Lérincz Balazs, PhD hallgato

Kavésziinet (Diszterem el6tti folyoso)

Nivédijas eléadasok szekcidja II.
Elnok: Dr. Endrédi Balazs, egyetemi adjunktus

Monoklonalis antitestek elektroporlasztasos ionizacids tomegspektrometriaval
kapott spektrumainak vizsgalata
Eléado: Szabo Déavid Ruben, PhD hallgato

A tehetséggondozas lehetdségei a kémia- €s matematikatanitas szempontjabol
Eloado: Makai Timea Kamilla, kozépiskolai oktato

Kumarinvézas fotokapcsolo gerjesztett allapot folyamatainak vizsgalata
Eléado: Kiss Etelka, PhD hallgato

Kopolimerek karakterizaldsa gél permeacios kromatografia és neuralis halo alkalmazéasaval
Eléado: Benedek Maté Benjamin, PhD hallgato

Computational study of base-catalyzed thioester isomerizations
Presenter: Laczko Gergely, PhD student



15.45 -16.00

16.00 — 17.30

16.00 - 16.15
16.15-16.30
16.30 - 16.45
16.45-17.00
17.00-17.15
17.15-17.30

18.00 — 21.00

Kavésziinet (Diszterem eldtti folyoso)

Biochemistry/Biokémia szekcio
Elnok: Halmagyi Tibor Gerg6, tudomanyos munkatars

Polymeric magnetic nanoparticles for mitomycin delivery: synthesis, characterization, and
in vitro drug release
Presenter: Keristina Wagdi Kamil Amin, PhD student

Development of corticosteroid-loaded liposomes
Presenter: Budavari Balint, PhD student

The interaction between mucin and poly(amino acid)s with controlled cationic group
content
Presenter: Stankovits Jozsef Gergely, PhD student

A mukoadhézio6 értelmezése hidrogél felszinen
Eléado: Szayly Kata, Bsc hallgato

Elnyujtott hatéanyag-leadas poliszukcinimid és poli(vinil-pirrolidon) alapt szélas
matrixokbol

Eléado: Mihalovics Bence, Msc hallgato

Antioxidans és protedz aktivitassal rendelkezé nanokompozitok fejlesztése
Eldado: Konya Zsuzsanna, Bsc hallgato

Konferenciavacsora (Hagi Udvar és Etterem, 6720 Szeged, Kelemen LdaszIo utca 3.)

2023. oktober 18. szerda / 18 October 2023 Wednesday

09.15 -

09.45 - 11.00

09.45-10.00
10.00 - 10.15
10.15-10.30
10.30-10.45
10.45-11.00
11.00 - 11.15

11.15-12.15

11.15-11.30

Regisztracié / Registration

Gyoégyszerészeti kémia szekcid
Elnok: Dr. Dobé Dorina Gabriella, egyetemi adjunktus

2-Acetil-piridin-aminoguanidin Schiff-bazisok és fémkomplexeik oldategyensulyi és redoxi
tulajdonsagaik
Eldado: Gatszegi Gerda Timea, Msc hallgato

Potencialis STATS5b inhibitorok tervezése és szintézise
Eldado: Péczka Nikolett, PhD hallgato

AKRIC enzimesalad bioldgiai funkci6ja és inhibitorai
Eldado. Csengeri Agnes, biologia-kémia szakos hallgato

Apremilast gyogyszerhatdanyag-szintézis kulcsfontossagli intermedierének rezolvalasa
Eléado: Nguyen Thuy Hong Ha, PhD hallgato

2-Azidopridin és rokon vegyiileteinek gyors és biztonsagos aramlasos kémiai szintézise és
tovabb alakitasa
Eldado: Szemesi Péter, PhD hallgato

Kavésziinet (Diszterem el6tti folyoso)

Anyagtudomany szekci6 1.
Elnok: Dr. Szabados Marton, tudomanyos munkatars

Pszeudo-perovszkitok optoelektronikai tulajdonsagainak finomhangolasa halogéncserével
Eldado: Hajdu Cintia, PhD hallgato
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11.30-11.45
11.45-12.00
12.00 - 12.15
12.15-12.45

12.45-13.45

12.45-13.00
13.00-13.15
13.15-13.30
13.30-13.45

13.45 - 14.00

14.00 - 15.00

14.00 — 14.15
14.15-14.30
14.30 - 14.45
14.45 - 15.00
15.05 -16.00

Uvegszalak regeneraldsa iivegszalas kompozitb6l hidrotermélis bontéassal
Eléado: Képes Bence, Bsc hallgato

Funkcionalis molekulak vizsgalata pumpa-szonda szorasi kisérletekkel ultragyors idoskalan
Eldado: Mikehazi Antal Janos, PhD hallgato

Radioaktiv hulladékok kondicionalasara alkalmas kdtdanyagok és kompozitjaik NMR
relaxometrias vizsgalata
Eléado: Kertész Tamas Péter, Msc hallgato

Ebédsziinet (Diszterem el6tti folyoso)

Gyégyszeranalitikai kémia szekcio
Elnék: Dr. Kormoczi Timea, tudomdanyos munkatars

Filmtablettak mindségellenérzése kdzeli infravords és Raman-spektroszkopia segitségével
Eléado: Szab6 Bence, Msc hallgato

UV képalkotason alapuld gépi latasi rendszer alkalmazésa tablettdk vizsgalatara
Eldado: Mészaros Lilla Alexandra, PhD hallgato

Aripiprazol tartalmt készitmények bioekvivalencia vizsgalatanak predikcioja kioldodas-
felszivodas alapon
Eléado: Kadar Szabina, PhD hallgato

Feliiletaktiv anyagok és pH-mddosité segédanyagok hatdsa a pimobendan
kioldodasara és felszivodasara
Eléado: Tozsér Petra, PhD hallgato

Kavésziinet (Diszterem el6tti folyoso)

Anyagtudomany szekcié I1.
Elnok: Dr. Varga Gabor, egyetemi tanarsegéd

Az aszfaltének ¢€s a tarolokdzetek szerepe a kdolajemulziok stabilitdsaban
Eléado: Ordog Tibor Istvan, Technologia transzfer szenior szakértd

Polimer adalékok szerepének vizsgalata elektrokémiai szén-monoxid redukcidoban
Eldado: Galbicsek Noémi Vanda, Bsc hallgato

Hangolhat6 szén-monoxid redukcids szelektivitas polianilin/réz nanokompozit
elektrokatalizatorokon

Eléado: Dragity Dejan, Bsc hallgato
Antioxidans kompozitok eldallitdsa mangan-oxid €s cérium-oxid nanozyme-ok kontrollalt

crer

Eldado: Viczian Daniel, Bsc hallgato

Latogatas a szegedi Uj Zsinagdgaba (kozos indulds a SZAB székhdzbol)

1"



2023. oktober 19. csiitortok / 19 October 2023 Thursday

08.30 -
09.00 - 10.00

09.00 - 09.15
09.15-09.30
09.30 - 09.45
09.45-10.00
10.00 — 10.15

10.15-11.45

10.15-10.30
10.30 - 10.45
10.45-11.00
11.00-11.15
11.15-11.30
11.30-11.45
11.45-12.15

12.15-13.30

12.15-12.30

12.30-12.45

Regisztracio / Registration

Orvosi kémia szekcio
Elnok: Dr. Lérinczi Balint, egyetemi tandrsegéd

A jov6 sebfed6i? - Poliszukcinimid és s6 keverékébdl haromdimenzids, nanoszalas struktira

eléallitasa
Eléado: Nanys Monika, Msc hallgato

Poliszukcinimid/szervetlen s6 kompozit szalas strukturak optimalizalasa és potencialis orvosi

alkalmazhatosaga
Eldado: Pélos Veronika, PhD hallgato

Fertotlenitd hatasa PVA szovetek eldallitasa
Elbado: Kiss Eszter, PhD hallgato

Fém tartalmi1 nanorészecskék antibakterialis és citotoxikus hatésa, irodalmi 6sszefoglalas

Eléado: Halmoczki Sarolta, PhD hallgato
Kavésziinet (Diszterem elétti folyoso)

Szerves kémia szekcio
Elnok: Tolnai Balazs, igazsdagiigyi vegyészszakérto

Fotokatalitikus rendszerek fejlesztése szén-szén kapcsolasok kivitelezésére
Eléado: Gémes Gergd, Bsc hallgato

Aza-BODIPY tipust fényérzékenyité anyagok szintézise
Eléado: Hlogyik Tamas, PhD hallgato

Biologiailag aktiv kannabigerol szarmazékok eléallitdsa Mannich reakcidval
Eléado: Toth Gergely, hallgato

Antitumor hatast protoflavon-indol hibrid vegyiiletek eléallitasa és vizsgalata
Elbado: Girst Gabor, tudomanyos segédmunkatars

[1,2,4]triazolo[1,5-a]pirimidin vazas GABAB pozitiv allosztérikus modulatorok
szintézise
Elbado: Petr6 Jozsef Levente, kutato-fejleszté vegyész, PhD hallgato

Mikrotalca rendszeren alapuld, nagy ateresztoképességii
enantiomerszeparacios eljaras kidolgozasa
Eléado: Javor Balint, Msc hallgato

Ebédsziinet (Diszterem el6tti folyoso)

Fenntarthaté kémia/Sustainable chemistry szekcio
Elnék: Dr. Schuszter Gabor, adjunktus

Perszulfat-ionok hatdsa a ZnO heterogén fotokatalitikus aktivitasara trimetoprim bontasa

soran
Eléado: Veres Bence, PhD hallgato

A szén-dioxid elektrokémiai atalakitasat befolyasold paraméterek rés nélkiili elektrolizald

cellaban
Eldado: Samu Angelika Anita, PhD hallgato
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12.45-13.00
13.00-13.15
13.15-13.30
13.30 - 13.35

13.45-14.45

13.45 - 14.00
14.00 — 14.15
14.15-14.30
14.30 — 14.45
14.45 - 15.00

15.00 — 16.30

15.00 - 15.15
15.15-15.30
15.30 - 15.45
15.45-16.00
16.00 — 16.15
16.15-16.30

Toxikus vegyiiletek képzddése és bomlasa vizkezelési eljarasokban: citromsav
klérozésa
Eléado: Angyal David, PhD hallgato

The effect of single crystal TiO2/perovskite band alignment on the kinetics of
electron extraction

Presenter: Chen Xiangtian, PhD student

Photoelectrochemical CO, reduction on Au-decorated Sb,Ses photocathodes
Presenter: John Mark Christian Dela Cruz, PhD student

Kévésziinet (Diszterem elétti folyoso)

Anyagtudomany szekcié III.
Elnok: Dr. Kutus Bence, tudomdanyos munkatars

Poliimid aerogélek hidrataciéos mechanizmusanak vizsgalata
Elbado: Ecsédi Bertold, Bsc hallgato

Polikationos nanoszélas rendszerek fejlesztése elektrosztatikus szalhtizas technikaval
Eldado: Takacs Adam, Msc hallgato

Az uranil kation és a réteges kettds hidroxidok kozotti kdlesonhatasok vizsgalata
Eldado: Péter Tamas, Msc hallgato

Polietilén stabilizalasa természetes eredetii antioxidansokkal
Eléado: Takécs Kata, PhD hallgato

Kévésziinet (Diszterem el6tti folyoso)

Fizikai kémia szekcié
Elnék: Dr. Samu Gergely Ferenc, tudomanyos munkatars

Kitozan oszcillatorok szinkronizacidja
Eldado: Gardi Balint, Bsc hallgato

Kalcium-karbonat keépzédésének ter- és idébeli jellemzése mikrofluidikai reaktorban
Eléado: Adam Maéria Rebeka, Bsc hallgato

Szén-dioxid redukcidval parositott glicerin oxidacio folyamatos aramlasos elektrolizald

cellaban
Eldado: Szirmai Adrienn, hallgato

Fotoelektrokémiai glicerinoxidaciés folyamatok nagy aramstiriiségeken
Eldado: Fekete David, Bsc hallgato

Ritkafoldfém-szilikat csapadékcsdvek aramlasvezérelt szintézise és jellemzése
Eldado: Farkas Panna, Msc hallgato

A Cl + CH3CN reakcié mechanizmusainak és dinamikajanak elméleti modellezése
Eléado: Toth Petra, Msc hallgato
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AUSZTRALIABOL JOTTEM — EGY MARIE CURIE OSZTONDIJ TORTENETE

Yarga Gabor

Szegedi Tudomanyegyetem, Alkalmazott és Kornyezeti Kéemiai Tanszék

,»Menni vagy nem menni?” irodalmi athallassal atitatott eldontott kérdés
a fiatal kutatok életében. Aki akadémiai palyara késziil valojaban a
kovetkezd kérdést kell, hogy megfogalmazza: Milyen lehetoségei
vannak egy frissen végzett fiatal kutatonak arra, hogy kiilfoldi
tapasztalatot szerezzen? Ez viszont egy lényegesen Osszetettebb kérdés
¢s sajnalatos modon a Magyarorszagon posztgradudlis/gradudlis

képzésben résztvevo hallgatok komoly informacidhidnyban szenvednek

ezzel kapcsolatban. Ez az informéciohiany viszont oda vezet, hogy a
karriertervezés, ami téliink nyugatabbra 1ényegesen jobban és tudatosabban miikddik, mar az
elsd Iépésekben kutba esik/csorbat szenved és egy jabb teriileten keriilnek versenyhatranyba a

magyarorszagi fiatal kutatok.

A nemzetkdzi mobilitdsi palydzatok ¢és a fiatal kutatok szdmaéra kiirt Osztondijak
kulcsfontossagu szerepet toltenek be ebben a bizonyos karrier tervezésében. Az eléadas soran
a sajat Marie Curie (MSCA-IF-GF) projektemen keresztiil mutatom be, hogyan juthat el egy
magyarorszagi kutaté egy jo otlettel oda, hogy az egyik legkompetitivebb Eurdpai Unids
mobilitdsi 0sztondij elnyerésével a vilag egyik TOP 50 egyeteme kozé sorolt intézetben
kutathasson. Pontrol-pontra bemutatom, hogy milyen buktatokkal és nehézségekkel kell(ett)
megkiizdenem a projekttervezés, palyazas és a kivitelezés kiillonbozé fazisaiban. A fokuszban
kivételesen nem feltétleniil csak a szakmai kérdések fognak allni, hiszen egy projekt emberi

oldala legalabb annyi kihivast tartogathat.
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Human peptidil-arginin-deiminaz enzimek autocitrullinaciojanak
vizsgalata tomegspektrometriaval

Feharvari Eszter®, Schlosser Gitta®, Papp David*

“MTA-ELTE Lendiilet lonmobilitds-tomegspektrometria Kutatocsoport, 1117 Budapest, Pazmany Péter Sétany
1/4

A fehérjék citrullindcidja, egy fontos poszt-transzlacios modosulds, melynek
kovetkeztében a citrullindlodott fehérjék felhalmozdddsa szamos neurodegenerativ,
autoimmun ¢és radkos megbetegséggel kapcsolatba hozhato. Eddigi kutatdsok alapjan ezen
betegségek kozé tartoznak példaul a rheumatoid arthritis, az Alzheimer-kér és a sclerosis
multiplex. [1][2] Az elmult években kimutattdk, hogy a fehérjék tulzott deiminacidja és a
peptidil-arginin deimindz (PAD) enzimek felhalmozodéasa hozzajarult a fentebb emlitett
betegségek kialakuldsdhoz ¢és progresszidjdhoz.[3] Munkdm sordan PAD enzimek
autocitrullinacidjat tanulmanyoztam a fehérjék és peptidek szerkezetvizsgalatdban ¢€s a
poszt-transzlacids modosulasok azonositdsdban is kiemelkedd fontossagh HPLC-MS(/MS)
technika alkalmazéasaval.

*HN NH; 11,0 _\m2
Calr
Rp*J R»
'\n|+n' H O

Kisérleteim {6 célja a citrullinaciot okozoé peptidil-arginin deimindz enzimcsaladon beliil a
PAD2 ¢s PAD4 enzimek in vitro autocitrullindcidja soran citrullinnd alakult argininek
azonositasa volt. Célom volt az autocitrullindci6 idéfiiggésének vizsgalata maximum két
napig tartd inkubécios id6é mellett. A modositasi helyek felderitéséhez a fehérjéket
enzimatikus emésztésnek terveztem aldvetni parhuzamosan két kiilonb6zé emésztédenzimmel
(tripszin, ProAlanaz), majd a keletkez6 peptideket HPLC-MS/MS mddszerrel terveztem
azonositani egy nagy felbontasu és nagy tomegpontossagu tandem tomegspektrométerrel.

A peptidtérképezésbdl nyert MS/MS spektrumok részletes vizsgalataval megbizhatoan
azonositottam a citrullindlt peptideket, mind a citrullinacidra jellemz6 0,984 Da
tomegnovekedés, mind citrullin specifikus izocidnsav (HNCO) semlegesvesztés
bizonyitasaval. Eredményeim azt mutatjdk, hogy a PAD2 enzim esetében a citrullinacios
talalatok a szekvenciéban random eloszlast mutatnak Viszont a PAD4 enzim esetében a
helyéhez is kozel esik, amibol kovetkezhet, hogy a PAD4 enzim esetén az autocitrullinaciéd
befolydsolhatja az enzim aktivitdsat és még akar a szubsztratspecificitasat is. Az azonban
mind a PAD2, mind a PAD4 enzim esetében megfigyelhetd, hogy a legtobb citrullinalédott
arginin az enzim Ca2+ ion két(’ihelyeinek kt')zelében alakult at. Eredményeim fontos 1'1j

crer

Osszefliggéseinek megértéséhez.

[1] Claudio Soto, Nat. Rev. Neurosci., 2003 (4), 49-60.
[2] A. Suzuki, K. Clin. Exp. Rheumatol., 2015 (33), 40-43.
[3] S. Mondal, P. R. Thompson, Acc. Chem. Res., 2019 (52), 818-832.

Szeretném megkoszonni témavezetéim (Dr. Schlosser Gitta és Papp David) odaadé munkajat, akik nélkiil
kutatasom nem késziilhetett volna el.
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Szerves és szervetlen részecske diszperziok ICP-MS vizsgalatara alkalmas
3D nyomtatott mintabeviteli rendszer fejlesztése ¢és alkalmazasa

Kajner Gyula®, Galbacs Gabor*
“Szegedi Tudomanyegyetem, Molekularis és Analitikai Kémiai Tanszék, 6720 Szeged, Dom tér 7-8.

Az induktiv csatolasi plazma tomegspektrometria (ICP-MS) egy sokoldalu, széleskorben
elterjedt (ultra)nyomelemanalitikai méréstechnika, melyet elsésorban folyadékmintak
analizisére alkalmaznak kozel négy évtizede [1]. Az egyészecske ICP-MS (spICP-MS) egy
specialis ICP-MS alapt mérési modszer, amely részecskediszperziok (nanorészecske, sejt)
karakterizalasra alkalmas [2]. Az ICP-MS miszerekben hasznalt sztenderd mintabeviteli
rendszerek nagy veszteségeik ¢és szlik transzmittdlt cseppméreteloszlasuk miatt nem
alkalmasak spICP-MS mérések hatékony kivitelezésére. Emiatt az utobbi években elkezdtek
megjelenni alternativ mintabeviteli rendszerek, melyek ezen problémakat hivatottak
orvosolni [3].

Diplomamunkamban, az irodalomban elséként egy teljes mértékben 3D nyomtatassal késziilt
ICP-MS mintabeviteli rendszer fejlesztése és alkalmazésa keriilt bemutatasra. A munkéban
bemutattuk a mintabeviteli rendszer tervezését, geometriajanak finomhangolasat numerikus
(COMSOL Multiphysics) szimulaciokon keresztiil, lizemi paramétereinek optimalizalasat
oldatmintdk, nanodiszperziok és sejtszuszpenziok segitségével. Emellett 0sszehasonlitasra
keriiltek benne a 3D nyomtatott és a sztenderd mintabeviteli rendszer altal generalt aeroszol
tulajdonsagai, illetve a két rendszer analitikai teljesitOképessége sejtek és nanorészecskék
egyrészecske ICP-MS analizise soran. Végiil egy alga sejttdrzson végzett sejtbiologai
méréssorozattal demonstraltuk, az 0j mintabeviteli rendszer eldnyeit. Az a kisérleti
eredmények alapjan a 3D nyomtatott rendszer segitségével javithato az spICP-MS technika
tobb fontos teljesitményjellemzdje 1is; a részecske detektaldsi hatékonysag (kb.
négyszeresére), a kimutatasi hatér, a jel/zaj viszony, illetve altala a médszer alkalmazhatova
valik 10pum és 25um kozotti atmérdvel rendelkezd sejtek vizsgalatara is, amely szamos 1j
alkalmazasi lehetdséget biztosit sejtbiologiai vizsgalatok sordn. Ezen tanulmannyal elséként
mutattuk meg, hogy a 3D nyomtatéssal is eldallithatdé olyan mintabeviteli rendszer, amelynek
teljesitménye vetekszik a hagyomanyos technologiakkal gyartott rendszerekével.

[1] F. Vanhaecke, P. Degryse: Isotopic analysis: fundamentals and applications using ICP-MS, Wiley-VCH:
Weinheim, Germany, 2012 (els6 kiadas) 31-517.

[2] M. D. Montano, J. W. Olesik, A. G. Barber, K. Challis, J. F. Ranville: Anal. Bioanal. Chem. 2016 (408),
5053-5074.

[3]J. L. Todoli, J. M. Mermet: Spectrochim. Acta Part B: At. Spectrosc. 2006, 61, 239-283.

Ko6szonom témavezetomnek, Dr. Galbacs Gabornak, hogy munkamat minden erejével tamogatta, emellett
koszonom Bélteki Adamnak, Cseh Martinnak, Vajda Balazsnak, Dr. GeretovszKy Zsoltak, Dr. Ajtai
Tibornak, Dr. Maro6ti Gergelynek és Papp Bernadettnek, hogy segitséget nyujtottak munkam
elkésziiltében. Illetve koszonom a pénziigyi tamogatast a Kulturalis és Innovaciés Minisztérium
UNKP-22-2 kédszamu Uj Nemzeti Kivalosag Programjinak a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios
Alapjatél.
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Bifenilén tartalmu diaril-etén fotokapcsolok eloallitasa és vizsgalata

Zsignar-Nagy Barnabas®, Mayer Péter J.%, Dr. London Gabor™*
“HUN-REN TTK, 1117, Budapest, Magyar tudosok korutja 2.

A diaril-etén (DAE) tipusu fotokapcsolok kiemelkedd kapcsoldsi teljesitményiik miatt a
szerves  opto-elektronikatdol az orvosbioldgidig széleskorben alkalmazottak [1].
Fotokapcsolasuk sordn geometridjuk kis mértékben, mig molekulan beliili elektromos
vezetésiik jelentdsen megvaltozik (abra, a). Emiatt alkalmasak molekulédris aramkorok
kiépitésére, tovabb csokkentve a mikroelektronika mérettartomanyat [1].

Limitacidjuk, hogy csak két régidjuk kozott valtozik a vezetésiik, pedig ha tovabbi régidkat is
befolydsolndnak, azzal még komplexebb dramkdrdket lehetne kialakitani [2]. Emiatt nagy az
érdeklddés az etén hid konjugalt rendszerbe agyazasa irant (abra, b) [3]. Kutatécsoportunk
publikalt olyan DAE-t, melyben az etén hidat bifenilén szolgaltatta [4]. Mivel ez a
fotokapcsold bevaltotta a hozza flizott reményeket, fontos volt a bifenilén tovabbi
alkalmazhatdsaganak vizsgalata.

Ebben a munkdban bemutatom két 11j, bifenilén részeket tartalmazé fotokapcsold (dbra, c)
szintézisét, és az eddig elvégzett fotokémiai jellemzését. Masik kutatonk el6z6 munkéjanak
[4] komplementereként eldszor azt vizsgaltam, hogy a bifenilén a DAE-k diaril részeként is
tud-e funkciondlni (1), majd egy olyan fotokapcsoldt is vizsgaltam, melynek minden
alegysége bifenilén (2). Munkam részeként fontos intermedierek szintézisét is kidolgoztam.

Me, L re) Ebpan amunkaban bemutava;

E-,—!‘n " A R=H
' podal -’E"E‘E-kl: -1 (,} Xmid 5 WNMe, CH, ...
> ¥Y=HF
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[1] H. B. Cheng, S. Zhang, J. Yoon et. al: Adv. Mater., 2022 (34), 2108289.

[2] S. J. Molen, P. Liljeroth: J. Phys. Condens. Matter, 2010 (22), 133001.

[3] B. Oruganti, P. P. Kalapos, B. Durbeej et. al: J. Am. Chem. Soc., 2020 (142), 13941-13953.
[4] P. P. Kalapos, P. J. Mayer, G. London et. al: J. Org. Chem., 2022 (87), 9532—9542.

Az alabbi sorokkal szeretném megkoszonni témavezetéim — Mayer Péter és London Gabor — munkajat,
nélkiiliik kutatasom nem késziilhetett volna el.
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Atmenetifém-oxid tartalmi halloysit nanokompozit fotokatalizatorok

fejlesztése

Toth Eliza?, Zsirka Balazs®, Vigvolgyi Veronika”

¢ Pannon Egyetem, Mérnoki Kar, Bio-, Kornyezet és Vegyészmérnoki Kutato-Fejleszté Kozpont,
Fenntarthatosagi Megoldasok Kutatolaboratorium,
b Pannon Egyetem, Mérnéki Kar, Természettudomanyi Kézpont, Analitikai Kémia Kutatécsoport

A természetes agyagasvanyok kornyezetbarat jellegiik, elényds, modosithato feliileti és
fizikai-kémiai tulajdonsagaik, valamint kedvez6 aruk miatt igéretes nyersanyagok lehetnek a
korszerli kdrnyezettechnologidban és a karmentesités teriiletén is. Felhasznalasuk jelenleg
sz¢leskorli (ipar, mezdgazdasag, gyogyaszat). A halloysit (1:1 tipusi agyagdsvany)
kismértékli fotokatalitikus aktivitdsa kompozitképzéssel, példaul atmeneti-fémoxidok feliileti
rogzitésével, jelentOsen javithatdo. A kornyezettechnoldgiai alkalmazas eldsegitéséhez az
energiahatékonyabb magnesszeparacids elvalasztds is alkalmazhato lehet, centrifugalas
helyett, amennyiben a kompozit magnesezhetdségét magnetit részecskék bedgyazasaval
biztositjuk.

Dolgozatom célja halloysit hordozon régzitett magnetit €s nikkel/cink vegyesoxid tartalmu
kompozitok laboratdriumi szintézise, szerkezetvizsgalata, magneses elvalaszthatosaganak és
fotokatalitikus aktivitdsanak mindsitése. A magnetit eldallitdsdhoz, vas(Il)-klorid és
vas(III)-klorid oldatokbdl kiinduld szintézis megtervezése és kivitelezése volt a kritikus
Iépés. A sikeres magnetit szintézis utan, a megfeleld magnetit ardnyt a magnetit-halloysit
kompozitok eldzetes lilepithetdségének és a magneses szuszceptibilitidsanak eredményeibdl
hataroztam meg. A vegyesoxidok eldallitisa a magnetit-halloysit kompozit feliiletén
csapadékképzéssel Ni(OH), ¢és Zn(OH), prekurzoron keresztiil, hékezeléssel tortént. Az
eldallitott mintdk szerkezetét nagymuszeres analitikai mddszerekkel mindsitettem (XRD,
FTIR-ATR, BET-SSA, TEM-EDX), a magnetitet tartalmazé kompozitok magneses
szuszceptibilitdsa impedancia spektroszkopia alkalmazasaval keriilt meghatiarozasra. Az
optimalis NiO/ZnO arannyal kialakitottam a magnetit-halloysit kompozitokat, amelyben a
vegyesoxid tartalom 20-30 m/m%, a magnetit tartalom 40-48 m/m% kozott valtozott. Az
eldallitas sikerességét €s a szerkezetvaltozast XRD ¢és FTIR segitségével kdvettem nyomon.
Az eléallitott vegyesoxidot tartalmazod mintakban UV bevilagitds hatasara keletkezé «OH
gyokok mennyiségét kumarin gyokbefogd és emisszids spektroszkopia alkalmazéasaval
hataroztam meg.

Kulesszavak: halloysit-kompozit, magnetit-kompozit, vegyesoxid, magnesszeparacio,
fotokatalizator

A Kulturilis és Innovaciés Minisztérium UNKP-22-2 kédszama Uj Nemzeti Kivalésag Programjanak a
Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios Alapbdl finanszirozott szakmai tamogatasaval késziilt. (Toth

Eliza)
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Szupramolekularis és katalitikus kémiaban el6fordulé bonyolult
molekularis kolcsonhatasok pontos modellezése

Lorincz Balazs®, Nagy Péter”
“BME Fizikai Kémia és Anyagtudomanyi Tanszék, 1111 Budapest Miiegyetem Rkp.3. F ép. I. [h. mfszt.

A bio- vagy katalitikus kémidban nagy szamban jelen 1év0, pl. a reakciomechanizmust
is jelentésen befolydsold intermolekuldris kolcsonhatdsok kisérleti és szamitogépes
modellezés alapti vizsgélata is rendkiviil bonyolult. Példaul a szdmitdsos kémidban
rutinszerlien alkalmazott stirliségfunkciondl moddszerek a tdvolra hatdo kolcsénhatasokat
jelentds kozelitésekkel tudjak csak kezelni. Ezzel szemben a nagy pontossagu
hullamfiiggvény modszerek (pl. a csatolt klaszter, coupled cluster, CC modszer)
szisztematikusan pontosithatok, de hagyomanyos formajukban 20-25 atomos molekuldkra is
mar talsagosan szamitasigényesek. Tovabbi nehézség, hogy a nem kovalens kodlcsonhatasok
pontos modellezésére joval kiterjedtebb baziskészletet kell alkalmaznunk.

A hullamfiiggvény modszerek szamitasi igényének csokkentésére a BME
Spektroszkopia Kutatdcsoport is javasolt hatékony eljarasokat (lokdlis természetes palya,
local
natural orbital, LNO modszer), igy akar tobb szdz atomos molekulak pontos vizsgalata is
lehetéve valt [1]. Egy kozelmultban késziilt tanulmany azonban megmutatta, hogy a kiterjedt
¢s polarizalhato molekulakomplexek esetén az LNO-CCSD(T) és tovabbi referencia
modszerekkel szamitott kolcsonhatisi energidk néhany bonyolult esetben nincsenek
Osszhangban.[2]

Ezek az eldzmények motivaltdk, hogy a kolcsonhatdsi energidk szamitisat tovabb
pontositsam a molekulakomplexek monomerei ko6zotti kolesonhatd régidoba helyezett
bazisfliiggvények felhaszndldsaval (nem atomcentralt, NAC bazisfiiggvények). Mivel a
korabbi, viszonylag kis méretli NAC bazist hasznosit6é tanulmany csak kisebb (10-20 atomos)
molekulakomplexeket vizsgalt [3], ezért tobb 1) NAC bazis alapi szamitisi protokollt
dolgoztam ki, melyek akar tobb szdz atomos komplexekre is alkalmazhatok. Tobbek kozt
optimalizaltam a NAC fiiggvények helyzetét, szamat, illetve exponenseit a leggyakrabban
hasznalt atomcentralt baziskészleteket kiegészitve olyan modon, hogy ez nagyobb és
altalanosabb szerkezetli molekulakomplexek esetén is alkalmazhat6 legyen. Az 11 stratégidkat
az LNO-CCSD(T) modszerekkel otvozve kiterjedt szupramolekularis komplexek
kolcsonhatdsanak, valamint még nehezebben modellezhetd organokatalitikus reakciok
atmeneti allapotainak leirdsdra hasznositottam. Az eredmények alapjan a kidolgozott NAC
bazis alapit modszerek jelentdsen ndvelik a szadmitott molekularis kolcsonhatasok
pontossagat, illetve csdkkentik a teljes bazis hatar eléréséhez sziikséges szamitasi igényt.

[1] Nagy, P.R., Kallay, M., J. Chem. Theory Comput. 15, 5275 (2019)

[2] Al-Hamdani, Y.S., Nagy, P.R., Barton, D., Kallay, M., Brandenburg, J.G, Tkatchenko, A., Nat. Commun., 12,
3927 (2021)

[3] Matveeva, R., Falck Erichsen, M., Koch, H., Hayvik, [.-M., J. Comput. Chem., 43, 121 (2022)
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Monoklonalis antitestek elektroporlasztasos ionizacios
tomegspektrometriaval kapott spektrumainak vizsgalata

Szabo Ruben®, Gaspar Attila®
“Debreceni Egyetem, Debrecen, Egyetem tér 1, 4032

A monoklondlis antitest hatéanyagot tartalmaz6 biologikumok analitikdjanak egyik
legjelentdsebb eszkoze a tomegspektrometria, mely a minta ionizéacidjat igényli. Ennek egyik
elterjedt modja az elektroporlasztasos ionizacios technika, mely nagy molekuldk esetén
szamos eltérd toltésformat eredményez. Kiilonb6z6 mAb tartalmt készitmények vizsgalata
sordn a mintdban 1évé matrixkomponensek jelentds hatdsat figyeltem meg az antitest
ionizacidjara. A cetuximab ionizdcidjat a mintdhoz adott sav ¢€s illékony szerves oldoszer,
valamint a készitményben talalhaté detergens eltavolitadsa eldsegitette. Rituximab tartalmu
készitménybdl CE kapillarisba injektalt mintadugé €s a kapillarisban 1évé hangyasav oldat
hatarfeliiletén mért spektrum jelentds javulast mutatott a tombfazisban mérthez képest,
melyet a nagy molekulatomegti antitest és a kis molekulatdmegli matrixkomponensek
kiilonbozd mértékii Taylor-Aris diszperzidjanak kdszonhetd részleges szeparacié okozott.

Mivel a monoklonalis antitestek ESI-MS spektruméban szadmos toltésforma csucsa jelenik
meg, a spektrumok specidlis feldolgozast igényelnek. Az antitest tomegspektrumanak
dekonvoluciodjaval egy toltés nélkiili spektrumot hozhatunk 1étre. Ez a mért spektrum egyes
toltésformaihoz nagyon hasonld, azonban jobb jel/zaj ardnnyal ¢és nagyobb
tomegpontossaggal rendelkezik, ami az egyes cstcsok azonositasat ¢és azok tomegének
meghatdrozasat segiti. A Bruker Maximum Entropy dekonvollcids paramétereinek hatasat
vizsgéaltam. A dekonvulalt tdmegtartomanyt nem célszert a sziikségesnél szélesebbre allitani,
mivel az szatellitcsucsok megjelenéséhez vezethet. Ha a dekonvolucidhoz til széles m/z
tartomanyt hasznalunk fel, a dekonvulalt spektrumban megndhet a zaj szintje, tul sziik
tartomany esetén viszont a spektrum egyes részletei elveszhetnek, valamint csokkenhet a
tomegpontossdg. A dekonvulalt spektrumban 1évé zaj miatt a csucsmaximumok
meghatdrozasahoz a spektrum simitdsara van sziikség. Célszerli minél kisebb mértéki
simitast végezni, mivel ez a meghatarozott témegeket befolyasolja, valamint apr6 részletek
elvesztését okozhatja. Alapvonal-korrekcid alkalmazasa esetén a spektrum cstcsai ranézésre
jobban elkiiloniilnek, ez azonban a csticsok alakjara, valamint a csucsmaximumok értékére is
hatassal van, ezért hasznalatat célszera keriilni.

Héarom kiilonb6z6 szoftverrel elvégezve ugyanazon spektrum azonos tartomanyu

crer

csucsmaximumok relativ standard devidcidja pedig csupan 1 ppm koriili volt. Trastuzumab
dekonvulélt spektrumét elméleti és irodalmi adatokkal Osszehasonlitva az egyes csticsok
maximumai tobbnyire ~3 Da-nal az elméleti érték f6l6tt voltak, amit valdsziniileg kiilonb6z6
adduktok, mas proteoformadk jelenléte vagy a tomegkalibraci6 pontatlansaga okozhat.

Halasan k6szonom a ScanoMed Kft. munkasainak Dr. Nagy Gabornak és Dr. Viagner Adriennek, hogy a
monoklonalis antitest tartalmu gyoégyszerkészitmények biztositottak, valamint az Emberi Eréforrasok

Minisztériuma Uj Nemzeti Kivalésag Programjanak timogatasat (UNKP-22-2-1-DE-193).
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A tehetséggondozas lehetoségei a kémia- és matematikatanitas
szempontjabol

Makai Timea Kamilla

Debreceni Egyetem hallgatoja

A kémia tanitdsdnak sarkalatos pontjai k6z¢ soroland6d a tehetséggondozas és a kémia
matematikaval valo kapcsolata. Dolgozatomban ezt targyaltam egy 0j szemszogbdl. Célom az
volt, hogy a Magyarorszagon jelen levé tehetséggondozas hatérait feltérképezzem, és az
ismereteket a gyakorlatban hasznositsam.

Ravilagitottam a kémia- €s matematikaoktatds kohézidjara és az ) NAT (2020) alapjan
fellelheté problémakra. A Curie Emlékversenyeket elemeztem, mint kémiaval foglalkozd
versenycsaladot. Majd a sokak 4ltal ismert KOKEL és Chemistry Today feladatait is
megvizsgaltam a dolgozatban, mely ravilagitott a feladattipusok sokféleségére és egyenletes
elosztasara.

Vizsgalodasom soran arra jutottam, hogy a jo versenyeredmények érdekében a szamitasos
feladatok kihagyhatatlanok a tehetséggondozasbol. Leggyakrabban az ardnyossagi és a
konvergens gondolkodas sziikségeltetnek, mint kompetencidk a versenyfeladatok
megoldasahoz. Ezen ismeretekkel felvértezve céltudatosabban tudjuk késziteni a didkjainkat
a versenyekre.

Koszonettel tartozom témavezetémnek, Fejesné Dr. David Agnesnek, a Kémia Intézet Szakmodszertani
csoportjanak az oszlopos tagjanak, amiért faradtsagot nem kimélve segitett megvaldsitani ezt a
dolgozatot. Koszonetemet szeretném kifejezni a Curie Kémia és Kornyezetvédelmi Tehetségsegité Tanacs
minden tagjanak a szakadatlan munkajukért és azért, mert nagy szeretettel felkaroltak.

Ezen szakdolgozat a Debreceni Egyetem Természettudomanyi és Technolégiai Kar Kémia Intézetének

keretein beliil valosult meg.
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Kumarinvazas fotokapcsolo gerjesztett allapoti folyamatainak vizsgalata

Kiss Etelka, Dr. Kubinyi Miklés, Dr. Hessz Dora

Budapesti Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem, Vegyészmérnoki és Biomérnoki Kar,
Fizikai Kémia és Anyagtudomanyi Tanszék

A fotokrom vegyiiletek kiilonleges tulajdonsaga, hogy adott hullamhossza fénnyel
besugdrozva megvaltozik a molekularis szerkezetiik. A reakcid reverzibilis, a visszaalakulas
torténhet mas hullamhosszi fény hatadsara vagy termikus uton. A fotokapcsolok olyan
specidlis fotokrom vegyiiletek, melyekre nem jellemzd a termikus visszaalakulds,
szerkezetiiket tartdsan megdrzik. Optikai szenzorokban és memoriakban, valamint
gyogyszermolekuldk célba juttatdsdban vald alkalmazasuk 1j dimenzidkat nyit az
anyagtudomany és orvostudomany szamara.

Kutatdsaimban a 7-dietilamino-4-metil-kumarin-3-il-vinil-metilpiridin-1-ium-jodid
(BMG-372) fotokapcsold molekulat vizsgaltam, amely zo6ld fény hatdsara a stabilabb
transz-formabol citromsarga cisz-formava alakul at. UV-sugéarzas hatdsara visszaalakul a
narancssarga transz-formava. A BMG-372 1) vegyilet, a Természettudomanyi
Kutatokozpontban allitottak eld.

transz-BMG-372 cisz-BMG-372

Mivel a két forma szine eltérd, a fotoizomerizacios reakcié mindkét irdnyba kovethetd
UV-Vis abszorpcids spektroszkopia segitségével. A fluoreszcencia kisérletek azt mutattak,
hogy a transz forma erdsen emittél, ezzel szemben a cisz forma emisszidja nem mérhetd.

A gerjesztett allapotban végbemend folyamatokat kémiai aktinometrias és
fluoreszcencia  kvantumhatasfok méréssel vizsgaltam. A  kisérleti eredményeket
Osszevetettem a Tanszéken végzett kvantumkémiai szamitas eredményeivel, mely igazolta a
termikus visszaalakulds kis valdszinliségét. A két forma szerkezetét optikai és NMR
spektroszkopiai modszerrel igazoltam.

A fotoizomerizéacios reakciok mindkét irdnyba olyan fotostacionarius allapotokhoz
vezettek, amelyek az izomereket nagy feleslegben tartalmaztdk: a transz — cisz reakcid
esetén a fotostacionarius elegy 91 mol% cisz, a cisz — transz reakcié6 ~100 mol% transz
izomert tartalmazott. A fotokapcsoloként torténd alkalmazas szempontjabol fontos, hogy
tobbszor ismételt oda-vissza kapcsolast kdvetden acetonitrilben és vizben sem tapasztaltunk
szamottevo fotofaradast. Minden kisérletet reprodukaltunk vizes oldatban is, bizonyitva, hogy
a vegyiiletiink vizoldhat6 fotokapcsoloként miikddik, ez lehetdséget teremt tovabbi, orvosi
kémiaban, bioldgiai képalkotasban alkalmazhaté kumarinvazas fotokapcsolok kidolgozasara.
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Kopolimerek karakterizalasa gél permeacios kromatografia és neuralis
halo alkalmazasaval

Benedek Maté

A gél permeacidos kromatografia egy daltalanosan hasznalt eljards polimerek ¢és
kopolimerek molekulatomegének analiziséhez, azonban olyan fontos informécidkat, mint
példaul kopolimerek 0Osszetétele, nem tud szolgaltatni. Azonban Iétrehoztunk egy gél
permeacios kromatografian és neuralis halok alkalmazéasan alapulé mddszert a kopolimerek
részletes karakterizalasra. Ennek alapjat kiilonboz6 polaritasti eluensekkel végzett
GPC-mérések jelentették. Mesterséges neuralis halokat fejlesztettiink ki a parhuzamos GPC-s
mérések soran kapott adatok feldolgozasara, valamint a kopolimerek molekulatomegének és
kémiai Osszetételének meghatarozasara. A neurdlis halok célértékeit MALDI-TOF
tomegspektrometriaval és NMR spektroszkopidval kaptuk. Munkénk legfébb elonye, hogy a
GPC, MALDI-TOF MS ¢s 1H NMR Aéltal kapott adatainkat tartalmazé adatbazis barmikor
elérhetd ¢és bovithetd tovabbi kisérleti eredményekkel, valamint a neurdlis halok
tomegtartomanya ¢és pontossaga is tovabb javithatd. Az Osszes mért adat ¢és
Excel-dokumentum nyilvanossa tehetd, ami lehetdvé teszi a kifejlesztett neurdlis halok
kozvetlen gyakorlati alkalmazésat, példaul egy harom GPC moédszerrel lemért poloxamer
tovabbi injektalasok és egyéb mérések nélkiil karakterizalhato.
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Computational Study of Base-Catalyzed Thioester Isomerizations

Laczké Gergely?, Papai Imre®, Madarasz Adam"

¢ Eotvés Lorand Tudomdnyegyetem, Természettudomanyi Kar, Kémiai Intézet
b Természettudomanyi Kutatokozpont, Szerves Kémiai Intézet, Elméleti Kémiai Kutatécsoport

Pihko and his co-workers studied the isomerization of 3,y-unsaturated-thioesters with

pivalate salts and amide catalysts. Our research group investigated the mechanism of these
reactions in collaboration with the Pihko group [1] and in my thesis I discuss the mechanistic
study in detail. Most of the computations were carried out utilizing the density functional

theory (wWB97X-D) and the most important results were validated with ab initio

(LNO-CCSD(T)) calculations.
We first modeled the isomerization reactions with a pivalate anion (piv) as a catalyst,
1.e., neglecting the counterions. We found that the reaction proceeds through three steps

(deprotonation of the a-carbon, rearrangement, reprotonation at the y-position) and among

these, reprotonation is the rate determining step. According to the experiments, the reaction
was faster with the cis thioester. The computed barrier is lower with the cis substrate and the
difference can mainly be attributed to the different stability of the cis and trans enolates.

The  reaction  proceeds  similarly  with  the other two  catalyst
1,8-diazabicyclo(5.4.0)undec-7-ene (DBU) and triethyl-amine (TEA), and repronation was
found to be rate determining in all the cases. The barriers are slightly higher with DBU than
with piv, which is in contrast with the experimental order of the reactivities (faster reaction
with DBU). The contradiction likely originates from the omission of the counterions. We
investigated the possible coordination of the applied cations tetramethyl-ammonium (TMA)
and tetramethylguanidinium (TMG) and we could account for the lower reactivity of
TMG-piv (it stabilized the reference state to a greater extent than the transitions state) but not
the TMA-piv, so the weakly coordinating TMA may have a less trivial effect.

Pihko et al. carried out experiments with [,y-deuterated thioesters as well. We

determined the experimental kinetic isotope effect (KIE) with the assistance of kinetic
simulations. Both the KIE of the forward and the reverse reaction is in agreement with the
theoretical (DFT) isotope effects, so we could conclude that indeed reprotonation is the rate
determining step. The atomic charges in the enolates suggest that the electron density is

greater at the Q-position, which explains why this carbon is protonated through a lower

barrier.

[1] S. Riuttamdki, G. Laczko, A. Madarasz, T. Foldes, 1. Papai, P. M. Pihko, Chem, Eur. J., 2022 (28),
€202201030

I would like to express my gratitude to my supervisors Imre Papai and Adam Madarasz, and Attila
Csaszar and Akos Galvics for checking the thesis.
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Magnetic polymer nanoparticles for mitomycin delivery: synthesis, characterization,
and in vitro drug release
Keristina Wagdi K. Amin**, Mohamed M. Abdelghafour®®, Viktoria Hornok?, Tamas Kiss®,
Diana Szabo?, Laszl6 Rovo?, Laszlo Janovak®

“‘Department of Physical Chemistry and Materials Science, University of Szeged, Hungary.
®Department of Chemistry, Faculty of Science, Suez Canal University, Egypt.
‘Department of Chemistry, Faculty of Science, Zagazig University, Egypt.
‘Department of Oto-Rhino-Laryngology and Head & Neck Surgery, University of Szeged,
Hungary.

Mitomycin C (MMC) has been used for many years in the medical field because of its ability
to work as an antifibrotic, antibiotic, and antineoplastic agent. But it is associated with
several side effects, such as gastrointestinal and renal damage, which can lead to a reduction
in the required dosage. These undesirable effects are always attributed to its high level of
toxicity and lack of selectivity. So, it was necessary to target MMC to the infected tissues by
developing a targeted drug delivery system. To reach this goal, succinyl polyvinyl alcohol
(PVA-SA), which can form self-assembled NPs, and magnetic nanoparticles (MNPs), which
are good at targeting, were first synthesized. Then, self-assembled magnetic polymeric NPs
were produced in a simple one-step process (at room temperature) without the use of any
toxic crosslinkers. Before MMC encapsulation, different MNP weight ratios (5, 10, 15, and
20 wt%) are added to the system. The purpose of that was to determine the maximum MNP
amount that could be used to provide stable colloidal dispersions. The formation of
self-assembled NPs was successfully confirmed wusing turbidity, DLS, and TEM
measurements. Based on turbidity studies, it was found that attaching PVA-SA to MNP
doesn't change its ability to form self-assembled particles. According to DLS, dispersing NPs
in phosphate-buffered saline (pH 7.4, 0.9% NaCl) reduced particle size and enhanced size
homogeneity. Moreover, TEM confirmed the spherical morphology of both PVA-SA and
MNPs-PVA-SA NPs. Increasing MNP content up to 10 wt% showed high suspension
stability and good size stability as a function of time. Moreover, samples containing either 5
wt% or 10 wt% MNPs achieved high MMC binding efficiencies (98%). The MMC-loaded
NP size was about 96.5+9.1 nm at 5% MNP content and 128+9 nm at 10% MNP content. In
contrast to the free MMC, the bound one showed prolonged release under physiological
conditions, with a cumulative drug release of 50%. All NPs exhibited good magnetic
responses. Hopefully, the presented polymeric NPs with both favourable magnetic properties

and prolonged drug release will be used as a targeted drug delivery system.
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Development of corticosteroid-loaded liposomes
Balint Budavari*PharmD, Angéla Jedlovszky-Hajdu PhD?, Krisztina S. Nagy® PhD

“Department of Biophysics and Radiation Biology, Laboratory of Nanochemistry, Semmelweis University.
(1085 Budapest, UllGi ut 26.)

Introduction: Liposomes are nanoscale drug delivery systems that have many benefits
regarding biodistribution, absorption and controlled drug release. Corticosteroids are
lipophilic active agents which means that they integrate into the lipid bilayer. This novel
approach can improve the efficacy of several anti-inflammatory therapies.

Aims: Our goals were to create liposomes with long-term stability, furthermore which can
incorporate and release corticosteroids at inflamed body temperature. Considering the
possible future application in asthma therapy, we also aimed at reaching high entrapment
efficacy and slight drug leakage from the vesicles.

Methods: Two kinds of liposome samples were prepared from three different kinds of
phospholipids by the widely used thin layer hydration method and subsequent extrusion to
get small unilamellar vesicles. Prednisolone (Pred) and budesonide (Bud) were used as active
agents. Stability tests were executed by dynamic light scattering (DLS) while entrapment
efficacy was determined by size-exclusion gel chromatography. The effect of liposomal drugs
on cell viability was measured on the EBC-1 human lung carcinoma cell line. The
internalization of the liposomes was studied by flow cytometry and confocal microscopy too.

Results: Unilamellar vesicles with 100 nm in diameter were successfully prepared. Their
hydrodynamic diameter has remained in the desired range through 12 months in case of the
vast majority of the samples. It turned out that the type of the corticosteroid has only weak
effect on the stability of the liposomes but their presence is more important. The entrapment
efficiency was exceptionally high in both cases (between 74-87%) and the drug leakage was
35-40 % for Pred and 6-8 % for Bud in the first 30 min. Neither the free corticosteroids, nor
their liposomal form affected significantly the cell viability. Confocal microscopy images and
flow cytometry results proved equally the internalization of the vesicles by the cells.

Conclusion: We have successfully created corticosteroid-loaded liposomes with long-term
stability (12 months) and excellent entrapment efficiency due to the lipophilic character of
the applied drugs. Furthermore, they are not toxic and can be internalized by the investigated
pulmonary cells.

Funding:

Semmelweis 250+ Excellence PhD Scholarship, EFOP-3.6.3-VEKOP-16-2017-00009, NKFI FK 124147,
TKP2021-EGA-23
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The interaction between mucin and poly(amino acid)s with controlled
cationic group content
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Mucosal surfaces are important targets for drug formulations as they provide high permeability and
enable avoiding first-pass metabolism [1]. The two main concepts for utilising these surfaces are
mucoadhesion and mucopenetration; both require the fine-tuning of colloidal interactions between the
polymer excipient(s) of the formulations and the mucin proteins, the major component of the mucus
secreted by the mucosa. Our goal here is to reveal the role of charge density in mucin-polymer
interactions both in dispersion and in thin layers. To this end, the class of polyaspartamides was
chosen because of their chemical versatility, biocompatibility and biodegradability [2].
Polyaspartamides were characterised by size exclusion chromatography, potentiometric titration and
haemolysis assay. Colloidal interactions between the mucin protein and synthetic polyaspartamides
were tested by dynamic light scattering, zeta potential measurements and turbidimetric titration as a
function of polymer-to-mucin mass ratio (3D methods). Mucin-polymer interactions were further
analysed in a thin mucin layer (2D) to model life-like situations using a quartz crystal microbalance
(QCM) in flow mode (Figure 1). The highest adsorption on mucin occurred at intermediate cationic
side group content shown by QCM, and a close correlation was found between the bulk (3D) and thin
layer (2D) interactions [3].
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Figure 1. Adsorption of polyaspartamides with different cationic side group content on a thin layer of mucin adsorbed on a QCM crystal [3]

[1]J. D. Neves et al.: Chemical Society Reviews 2020 (49), 50585100
[2] A Mammadova et al.: Journal of Materials Chemistry B 2022 (10), 5946-5957
[3] G Stankovits et al.: Int J Biol Macromol 2023 (253), 126826

Project no. TKP-9-8/PALY-2021 has been implemented with the support provided by the Ministry of
Culture and Innovation of Hungary from the National Research, Development and Innovation (NRDI)
Fund, financed under the TKP2021-EGA funding scheme. Further support was provided by the NRDI
Office via grants FK 138029 and 2021-4.1.2-NEMZ_KI1-2022-00026. Supported by the
UNKP-23-3-1I-BME-185 New National Excellence Program of the Ministry for Culture and Innovation
from the source of the National Research, Development and Innovation Fund.
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A mukoadhézio értelmezése hidrogél felszinen

Szayly Kata, Stankovits Jozsef Gergely, Gyarmati Benjamin Sandor

Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszék, Vegyészmérndki és Biomérnoki Kar, Budapesti Miiszaki és
Gazdasagtudomanyi Egyetem, Miiegyetem rkp. 3., H-1111 Budapest

A szisztémas ¢€s helyi gyogyszeradagolas egyre népszeriibb mddja a mukoadheziv
tablettakkal és tapaszokkal kiilonboz6é nyalkahartydkon keresztil —megvaldsuld
hatdanyag-leadas. A mukoadhézi6 sordn lejatszodo folyamatok tanulményozasa és megértése
ezért igen fontos, ugyanakkor a biologiai mintdkon végzett vizsgalatok a mintak természetes
diverzitasa miatt nehézkes. Tobb kutatas is arra az eredményre jutott, hogy szintetikus
elorejelezhetd lehet [1]. A szintetikus analdégok fontos elénye a bioldgiai mintakhoz képest a
konnyebb kezelhetdség és a jobb reprodukélhatésag. A polimer hidrogélek igéretes
nyalkahartya-analégok, mely elsdsorban a természetes nyalkahartydhoz hasonldan
viszkoelasztikus sajatossaguknak kodszonhetd [2][3]. Ezen rendszerek
nyalkahartya-analogként torténd alkalmazasahoz nélkiilozhetetlen az adhézios viselkedésiik
minél atfogobb megismerése, mely a szakirodalomban még csak kevéssé vizsgalt teriilet.

A Lagy Anyagok Kutatocsoport mesterséges nyalkahartya-analog hidrogéleket
fejlesztett ki az elmult években a mukoadhézid reprodukalhatd modellezésére [4]. A témahoz
kapcsoldddan sajat kutatomunkam Iényegi része poli(vinil-alkohol) (PVA) hidrogélek
felszinén szilard polimer tablettdk tapadasanak jellemzése, valamint a tapadast a
nyalkahartya-analog  részér6l  befolyasoldo  tényezOk  felderitése. A  mérésekhez
fagyasztas-olvasztasos modszerrel fizikailag térhaldsitott PVA géleket allitottam eld. A
hidrogélek viszkoelasztikus tulajdonsagait kétféle modon, a polimer koncentracid, valamint a
fagyasztas-olvasztds ciklusok szaméanak valtoztatdsaval szabalyoztam. Az elkészitett
hidrogéleket oszcillacios reoldgiai vizsgalattal jellemeztem. Ezen hidrogéleken altalam
préselt polimer referencia tablettakkal egytengelyli nyujtassal mértem az adhézios munkat €s
az adhézids erét. Megallapitottam, hogy a hidrogélek viszkoelasztikus tulajdonsagai és az
adhézid erdssége kozott szoros Osszefliggés all fenn. Kovetkezd 1épésként a valodi
nyalkahartydk kémiai funkcionalitdsat jobban modellezd, mucin fehérjét, a nyalkahartya 6
makromolekularis elemét is tartalmazd PVA hidrogéleket allitottam eld. A mucin fehérje
mukoadhézioban betdltott szerepe igen fontos a mucin-polimer (dézisforma) masodrendii
kolesonhatasokon keresztiil. A varakozasoknak megfelelden a hidrogélek viszkoelasztikus
tulajdonsagait a mucin jelenléte a nyalkahartydéhoz hasonlatosabba tette, és a tovabbiakban
ezen hidrogéleken fogom tanulményozni az adhézios sajatsagokat.

[1] M. T. Cook, V. V. Khutoryanskiy: Int. J. Pharm, 2015 (495), 991-998
[2] D. J. Hall et al.: Soft Matter, 2011 (7), 9620-9623

[3] N. A. Peppas, J. J. Sahlin: Biomaterials, 1996 (17), 1553-1561

[4] B. Gyarmati et al.: Colloids Surf. B: Biointerfaces, 2022 (213), 112406

A Kulturilis és Innovaciés és Minisztérium UNKP-23-1-I-BME-203 kédszamii Uj Nemzeti Kivalosag
Programjanak a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovaciés Alapbél finanszirozott szakmai
tamogatasaval késziilt. A munkat a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovaciés Hivatal (NKFIH) OTKA
FK 138029 projektje tamogatta.
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Elnyujtott hatéanyag-leadas poliszukcinimid és poli(vinil-pirrolidon) alapt
szalas matrixokbol
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A szem bakteridlis és virusos fertdzésinek kezelése topikalis gyogyszerkészitmények
segitségével torténik. A lokdlisan alkalmazott gyogyszerkészitmények szdmos hatrannyal
rendelkeznek, melyek a szem védekezd mechanizmusaibdl (konny-kivalasztas, pislogas)
adddnak. A leggyakrabban alkalmazott szemészeti gyodgyszerformula, a szemcsepp, kis
biohasznosuldsa (~5-10 %) is nagyrészt ezen mechanizmusok kovetkezménye. Megoldast
nyujthat a biohasznosulds ndvelésére amorf szilard diszperziok inzertként torténd
alkalmazésa. A retard szemészeti inzerteket szemhéj ald helyezve hosszli iddintervallumban

crer

pontatlan adagolasat is [1].

Amort szilard diszperziok eldallitdsara korszerii lehetdség az lektrosztatikus szalképzés. A
technoldgia alapja, hogy egy nem zérus dipdlus momentummal rendelkezé molekulakbol
felepiilo folyadék egy elektrosztatikusan toltott és egy foldelt fém kozott elmozdul, sugarat
képez. Polimer oldatok esetében a folyamat sordn az oldodszer elparolog, a statikusan toltott
polimer lancok pedig taszitjak egymas. A polimer szalat éré huzofesziiltség a keletkezd szalat
teljes szaradas eldtt megnytjtja, ezzel annak atmérdje jelentdsen csokken. A szalképzést
szamos paraméter befolyasolja. Ezeket altalaban harom csoportra osztjuk: a polimer oldat
fizikai-kémiai tulajdonsagai (viszkozitds, feliileti fesziiltség ¢és vezetOképesség), a
technoldgiai paraméterek (a polimer oldat térfogatarama, az elektromos fesziiltség és a
szalképzd kapillaris-szalfogd tdvolsdg (emitter-kollektor tavolsag)) és a kdrnyezeti tényezdk
(hdmérséklet, relativ paratartalom) [2].

Munkdm célja egy idében elnyujtott hatdanyag-leadast biztositd polimer matrix eldallitasa
volt elektrosztatikus szalképzéssel. A kutatds célja egy, a szemészetben alkalmazhat6
antibiotikummal, a rifampicinnel, kapcsolatban felmeriild6 problémak megoldasa volt. A
rifampicin szemészeti alkalmazéasa jelenleg magisztralis szemcsepp formajaban torténik. A
szemcseppek fentebb emlitett hatranyain tal felmertiil a rifampicin stabilitdsanak probléméja
is, ugyanis vizes kozegben a hatéanyag hidrokinon-kinon atalakulast szenved [3]. Ezen
problémékat egy poliszukcinimid (PSI) és poli(vinil-pirrolidon) (PVP) polimert tartalmazé
szalas matrix eldallitasaval kiiszoboltem ki. A rifampicin stabilnak bizonyult a szalképzés
oldészerében (dimetil-formamid). A szalképzési kisérletek soran bizonyitottam, hogy nagy
molekulatomegi PVP kis mennyiségben (<5% a PSI-re nézve) eldsegiti a kis
molekulatomegli PSI szalképzését. Az elnyujtott kioldodast a két polimer vizoldhatosaganak
kiilonbsége biztositotta.

[1] P. Pahuja et al.: Expert Opin Drug Deliv., 2012 (9), 837-861.
[2] Cs. Németh et. al.: Eur. Polym. J., 2020 (130), 109624.
[3] N.G. Schwartz et al.: Lancet Infect Dis., 2022 (22), 1617-1625

A munkat a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovaciés Hivatal (NKFIH) OTKA FK 138029 projektje
tamogatta.
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Antioxidans és proteaz aktivitassal rendelkezé nanokompozitok fejlesztése

Koénya D. Zsuzsanna®, Szerlauth Adél**, Szilagyi Istvan™”

“Szegedi Tudomanyegyetem, MTA-SZTE Lendiilet Biokolloidok Kutatocsoport, 6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1,
Magyarorszag
bSzegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Kémiai és Anyagtudomdnyi Tanszék, 6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1,
Magyarorszag

Az ¢l6 szervezetek megfeleld6 mukodéséért biomolekuldk szamos tipusa felel: az
antioxidansok a reaktiv oxigén szdrmazékok (ROS) hatastalanitasat végzik [1], az enzimek
kiilonféle folyamatok katalizatoraként viselkednek [2]. Mind az antioxidansok (AO-k), mind
az enzimek érzékenyek a kornyezeti hatdsokra (pl. fény- és hdéérzékenység, csekély
vizoldhatosag, pH-fiiggés), igy azok nem megfeleld koriilmények kozott elveszitik
aktivitasukat. Az emlitett problémak kikiiszobolésére ezen biomolekuldk hordozén vald
rogzitése jelenthet megoldast. A réteges kettds hidroxidok (LDH-k) feliiletén és rétegei kozott
szamos molekula rogzithetd, igy alkalmasak lehetnek a hordoz6 szerepére [3].

Jelen munkdban a tannin (TA) és a papain (PPN) aktivitasat és stabilitasat kiilon-kiilon és
keverék formajaban is vizsgaltuk. Ellenalloképességiik novelése €s kombinalt hasznalatuk
megkonnyitése érdekében a molekulakat LDH részecskék feliiletén elektrosztatikus
kolesonhatasok révén rogzitettiik. Immobilizalas soran az eredetileg pozitiv toltést
LDH-részecskéket a TA adszorpcidjaval attoltottiik, majd a PPN-t a negativ toltésu feliileten
rogzitettilk. A TA és PPN LDH-n val6 sikeres rogzitését Raman-spektroszkopias mérésekkel
¢s Bradford-teszttel igazoltuk. Az immobilizacié utan az LDH/TA és LDH/TA/PPN
kompozitok aktivitdsa lecsokkent a szabad molekuldkéhoz képest, de még igy is szdmottevo
maradt. Az LDH-k kolloidstabilitasa nem valtozott jelentdsen a két biomolekula adszorpcioja
utdn, azonban hdkezelés hatasara az Ot rendszer (TA, PPN, keverék, LDH/TA ¢és
LDH/TA/PPN) aktivitasa nemlinearisan valtozott a hdmérséklet emelésével.

Az eléallitott LDH/TA/PPN kompozit megtartotta a szabad molekulak antioxidéans €s proteaz
aktivitasat, mely lehetové teszi felhasznalasat olyan ipari folyamatokban (pl. kozmetikai- és
¢lelmiszeripar), ahol a gyokfogd és fehérjebontd tulajdonsag egyiittes alkalmazésa
elonyokkel jarhat.

Proteaz aktivitas_
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[1] S. B. Nimse, D. Pal: RSC Adv., 2015 (35), 27986-28006

[2] J. F. Lucas, D. Castaneda, D. Hormigo, Trends Food Sci. Technol., 2017 (68), 91-101

[3] A. Szerlauth, Z. D. Kénya, G. Papp, Z. Kénya, A. Kukovecz, M. Szabados, G. Varga, 1. Szilagyi: J. Colloid
Interface Sci., 2023 (632), 260-270
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2-Acetil-piridin-aminoguanidin Schiff-bazisok és fémkomplexeik

oldategyensulyi és redoxi tulajdonsagaik

Gatszegi Gerda T.?, Tatsiana V. Petrasheuskaya?®, Vladimir B. Arion,” Spengler Gabriella®*
Enyedy Eva A.*

“MTA-SZTE Lendiilet Funkcionalis Féemkomplexek Kutatocsoport, Molekularis és Analitikai Kemiai Tanszék,
Szegedi Tudomanyegyetem, Szeged, Dom tér 7-8.
bInstitute of Inorganic Chemistry, University of Vienna, Wiihringer Strasse 42, A-1090 Vienna, Austria.

“Orvosi Mikrobiologiai Intézet, Szeged Szegedi Tudomdanyegyetem, Szeged, Semmelweis u. 6.

A kemoterapias rakellenes gyodgyszerek haszndlatat gyakran korlatozzak a fellépd sulyos
mellékhatasok ¢és a kialakuld rezisztencia. Ezen problémék miatt ujabb potencialis
hatéanyagok, koztik fémkomplex fejlesztése vette kezdetét. Aromds Schiff-bazisok
fémkomplexei gyakran mutatnak rédkellenes ¢&s/vagy antimikrobialis hatast [1]. A
tioszemikarbazonokkal analdg Schiff-bazis aminoguanidinek fémkomplexei kozott is talalunk
kiemelkedd biologiai aktivitast mutatod vegytiletet [2,3]. Egyes 2-acetil-piridin-aminoguanidin
Schiff-bazisok rézkomplexei antioxiddns hatasuknak koszonhetden potencidlisan gatoljak a
karbonil stressz és a diabetes mellitus sz6vodményeinek kialakulasat [3]. Ezen tulajdonsagaik
miatt nagy érdeklédés mutatkozik az aminoguanidinek, illetve fémkomplexeik vizsgalata
irant.

Jelen munkaban hat 2-acetil-piridin-aminoguanidin alapvazat tartalmazo ligandum és réz(II)-
ill.  vas(Ill/IT)komplexek oldategyenstlyi ¢és redoxi tulajdonsagait jellemeztik pH-
potenciometrias, UV-lathatd spektrofotometrids, ciklikus voltammetids mérések segitségével.
A réz(IDkomplexek  reaktivitdsat  fiziologids  redukdloszerekkel is  vizsgaltuk
spektrofotometrids mddszerrel. A meghatarozott egyensulyi allandok segitségével meg tudjuk
allapitani, hogy az adott ligandum ill. fémkomplexe milyen formaban van jelen vizes oldatban
adott pH-n. Megallapitottuk, hogy a ligandumok fizioldgias pH-n dontéen pozitiv toltési
formaban vannak jelen. A kapott stabilitdsi allandok alapjan mind a réz(Il)ionnal, mind a
vasionokkal kis stabilitdsu komplexek képzddnek. A vizsgalt human rakos sejteken (Colo205,

Col0320, MCF7) a ligandumok nem, de a réz(Il)komplexeik citotoxikusnak bizonyultak.

[1] G. Matela, Anticancer Agents Med. Chem., 2020 (20), 1908-1917.
[2] O. D6motor, et al., Molecules, 2022 (27), 2044.
[3] L.S. Vojinovic-Jesic, et al., Polyhedron, 2016 (117), 526-534.

Koészonetnyilvanitas: Ernst Mach grant MPC-2021-00073, LP2019-6/2019 (HUN-REN Magyar Kutatasi
Halozat), TKP-2021-EGA-32 (NKFIH).
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Uj STAT5b inhibitorok tervezése és szintézise
Péczka Nikolett®, Bajusz David?, Petri Lasz16*, Keserii Gyorgy Miklos®

‘TTK, Gyogyszerkémiai Kutatocsoport, 1117 Budapest, Magyar Tudosok kérutja 2
*Budapesti Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem, Vegyészmérnoki és Biomérnoki Kar, Szerves Kémia
Tanszék, 1111 Budapest, Miiegyetem rkp. 3

A STAT fehérjék olyan jelatviteli és transzkripcids fehérjék, amelyek foszforilaciot kovetden
egy konformaciés valtozadson esnek at, majd bejutnak a sejtmagba, ahol a transzkripcids
folyamatokat szabalyozzak [1]. Ezek koziil a legfontosabbak a STAT3 és STATS fehérjék,
melyek miikddési zavarai leukémidt idézhetnek eld. A klinikai gyakorlatban jelenleg nincs
olyan molekula, amely kifejezetten a STAT fehérjék kovalens gatlasaval akadalyozza meg a
rakos sejtek tovabbi ndvekedését [2], igy kutatdcsoportunk célul tiizte ki az ilyen jeloltek
azonositasat.

A munka soran elséként molekulakonyvtarak dokkolasaval 41 nem-kovalens fragmens
vegyiiletet azonositottunk a STATSb fehérjével szemben, melyeket tovabbi biologiai
szlirésnek vetettiink ald. A biologiai mérésekhez fluoreszcens polarizaciot alkalmaztunk,
amellyel tovabb sziikitettiikk a potencidlis fragmensek korét. A sziirés soran a lesziikitett
taladlatokban szerkezeti hasonlosagot fedeztink fel, vagyis tobbekben is megjelent a
szalicilsav szerkezete. Ezen felismerés alapjan fluoreszcens polarizacio assay-vel lesziirtiik a
kutatocsoportunkban taldlhatd savmimetikumokat tartalmazé fragmenskonyvtarat is,
amelynek eredményeképpen tovabbi talalatokat kaptunk.

A molekulatervezés kovetkezé fazisaban kiinduldopontnak kivalasztottuk a Stafib-1 nevil
molekulat, amely in vitro sejtes vizsgalatokban jo eredményt mutatott a célfehérjével
szemben [3]. A Stafib-1 molekulan talalhato foszfatcsoportot elséként virtualisan lecseréltiik
a savmimetikum konyvtdr taldlataira kiilonb6zé kapcsolodasi modokkal, majd dokkolas
segitségével kivalasztottuk a legigéretesebb vegyiileteket. Ezek egy részét kivalasztottuk
szintézisre, bioldgiai vizsgalatukat a kozeljovOben tervezem elvégezni.

[1] J. Bromberg et al: Oncogene, 2000 (19), 2468-2473.
[2] A. Orlova et al.: Cancers, 2019 (11), 1930.
[3] N. Elumalai et al: Angew Chem Int Ed Engl 2015 (16), 4758-4763.

Koészonetnyilvanitas: Szeretném megkoszonni az emlitett tarsszerzéknek a szakmai timogatasat, valamint

Szadai Barnabas hallgatonak a szintézisekbe fektetett munkajat.
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AKRI1C enzimcsalad biologiai funkcidja és inhibitorai
Csengeri Agnes*’, Mernyik Erzsébet™’

“Szegedi Tudomanyegyetem, Természettudomanyi és Informatikai Kar, Molekularis és Analitikai Kémia Tanszék,
6720 Szeged, Dom tér 7-8.
bSzegedi Tudomdnyegyetem, Gydgyszertudomdnyi Kar, Farmakognoziai Intézet, 6720 Szeged, Eétvés u. 6

A rékos megbetegedések barhol jelentkezhetnek az emberi szervezetben. Ezek akkor
alakulnak ki, amikor a test sejtjeinek rendezett novekedési ¢és osztddasi folyamata
megbomlik. Az Osztradiol néi nemi hormonként szerepet jatszhat a daganatos betegségek
kialakulasaban is azaltal, hogy eldsegiti a sejtek reprodukcidjat. Az dsztradiol szervezetben
valé képzddésének megakadalyozdsa daganatellenes stratégiat jelenthet. Kutatocsoportunk a
kozelmultban igazolta, hogy az Osztradiol el6anyagéanak, az Osztronnak vazmodositasaval
olyan szarmazékokhoz juthatunk, amelyek képesek blokkolni az Osztradiol bioszintézisét
elosegitd enzimeket, ide tartoznak az AKRI1C enzimcsaldd egyes tagjai is. Az Osztranvaz
aromas A- gylriijének halogénezésével eldallitott vegyiiletek kozott hatékony AKRIC

gatlokat azonositottak, esetenként magas szelektivitassal [1].

Munkank célja a fenol-jellegli aromas gylrii szubsztitualasa volt, C—H aktivalasi
reakciok végrehajtasdval. Korabban egy fenol hidroxilezése nagy kihivasokat rejtett. A régi
eljarasok a kornyezetre és az egészségre artalmas reagenseket hasznaltak. Az utdbbi
évtizedben jelentds eldrelépés tortént ezen a teriileten. Az ujonnan kifejlesztett katalitikus
eljarasok  lehetévé teszik fenolok hatékony hidroxilezését ruténium-katalizator
alkalmazaséval. Ehhez iranyitocsoport beépitésére van sziikség, amely altaldban karbamat
vagy nitrogéntartalmii heterociklus. Munkdm sordn karbamoil, piridil illetve ez utobbi
szubsztitualt szarmazékait valasztottuk, olyan szubsztituensekkel, amelyek biologiai
szempontbol igéretesek Ilehetnek. Sikeresen beépitettiik az irdnyitd csoportokat a
vazmodositott Osztron szarmazék fenolos hidroxilcsoportjara, és orfo-helyzetii hidroxilezést
hajtottunk végre. Az Ujonnan eldallitott vegyiiletek kozott hatékony AKRIC gatlokat

azonositottunk.

[1] M. Sinreih, R. Jojart, Z. Kele, T. Biidefeld, G. Paragi, E. Mernydk & T. L. Rizner: Journal of Enzyme
Inhibition and Medicinal Chemistry, 2021 (36:1), 1500 — 1508.

Készonjiik az NKFIH OTKA SNN 139323 tamogatasat.
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Apremilast gyogyszerhatoanyag-szintézis kulcsfontossagu intermedierének
rezolvalasa

Nguyen Thuy Hong Ha?, Dr. Matravolgyi Béla®

? Budapest Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem, Szerves Kémia és Technologia Tanszék, 1111 Budapest
Budafoki ut 8

b Budapest Miiszaki és Gazdasdgtudomdnyi Egyetem, Szerves Kémia és Technolégia Tanszék, 1111 Budapest
Budafoki ut 8

Napjainkban a kismolekulds gyodgyszerhatdbanyagok koriilbeliill 6tven széazaléka
rendelkezik aszimmetria centrummal [1]. A gyogyszeriparban a sztereoizomerek
szétvalasztasa, kiillon-kiilon tiszta formaban torténd nagytisztasagu eldallitasa €s részletes
vizsgélata alapvetd feladat. Erre a célra ma mar szadmos technologiai modszer ismert.
Kozilik is gyodgyszeripari kornyezetben a leggyakrabban alkalmazott modszer a
diasztereomersopar-képzésen alapulo rezolvalas.

Kutat6écsoportunkban az elmult években gydgyszeripari megbizasok és alapkutatasi
projektek keretében szamos diasztereomersopar-képzésen alapuld rezolvalasi eljarast
fejlesztettek ki. Egyike ezeknek az Apremilast gyogyszerhatéanyag (APR) kulcsfontossagti
intermedierének az APR-A, primer-amin-szdrmazéknak a racém keverékbdl torténd kinyerése
[2]. Az APR hatdéanyag kivant bioldgiai hatds kivaltdsara kizarolag az S-enantiomer
rendelkezik. Az APR kereskedelmi forgalomban Otezla gydgyszer néven taldlhatd meg,
melynek kiemelkedd jelentésége van az arthritis psioriatica, psoriasis és a Behcet-kor
kezelésekor [2]. Kutatomunkam céljaul, az APR-A intermedier enantiomereinek
szétvalasztasara alkalmas rezolvaloagensek korének kibdvitése, és a nem hasznos enantiomer
tovabbi  hasznositasi  lehetdségének  vizsgéalata. Hatékony rezolvaloszernek az
(R,R)-di-para-toluil-borkdsavat (DPTBS) taldltam, mely konnyen hozzéaférhetd és ipari
kornyezetben is hasznalhatd, konnyen regenerdlhatd. Kisérleti munkdmban az eljaras
kiilonb6zé meghataroz6 paramétereinek felderitésére és optimalizalasara fokuszaltam.
Eredményiil egy olyan kristalyositason alapuld rezolvalési eljarast fejlesztettiink, mellyel
magas enantiomertisztasaggal (ee 96%) és jo termeléssel kaphatdé meg a kivant enantiomer.
Ezen feliil tovabbi vizsgéalatokat végeztem az APR-A rezolvald dagensként vald
hasznositasara, elsdsorban atropizomer vegyiiletek enantiomereinek elvalasztasaban.
Rezolvaloszerként vald hasznositdsban egy fenil-pirrol alapvaza, primeramid- ¢és
karboxil-csoportokat tartalmaz6 atropizomer vegyiilet (CF;-CPBA) esetén értem el kimagaslo
eredményeket.
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[1] E. Francotte: LCGC Europe 29 (suppl), 2016, 31-37.
[2] F. Faigl, J. Doubsky, R. Klvana, J. Richter, E. Fogassy, B. Matravolgyi, A. Mizsak, W0216161996A41 patent, 2016

Ezuton szeretném megkoszonni a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovaciés Hivatalnak a kutatas anyagi
tamogatasaért.
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2-Azidopridin és rokon vegyiileteinek gyors és biztonsagos aramlasos
kémiai szintézise és tovabb alakitasa

Szemesi Péter®, Bana Péter®, Szakacs Zoltan ", Greiner Istvan®, Eles Janos®

“Szerves Kemia és Technologia Tanszék, Budapesti Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem,
Miiegyetem rkp. 3., H-1111 Budapest
Richter Gedeon Nyrt., Pf. 27, H-1475 Budapest

Az aril-azidok laboratoriumi koriilményke kozott széles korben hasznalt reagensek, tobbek
kozott a Huisgen-cikloaddicidnak vagy a Staudinger-ligdcionak is fontos kiindulasi
vegyiiletei. Ezzel szemben nagyobb mértékli ipari felhaszndldsukra csak ritkan talalunk
példat, amely elsésorban robbané¢konysaguknak koszonhetd. Az aril-azidok egy ritkdban
vizsgalt csaladja az N-heteroaromas azidok, melyek a magas nitrogén tartalom miatt fokozott
robbanas veszélyt jelentenek. Habar egy aramlasos kémiai rendszer alkalmas lenne az
emlitett veszélyek kezelésére az irodalomban iddig erre csak kevés példa talalhat6. Munkank
soran eldszor irtuk le N-heteroaromas azidok dramlasos kémiai szintézisét [1].

Az azidok eldallitdsa a megfeleld aril-hidrazinbdl savas kozegben NaNO,-tel tortént egy
diazotaléasi reakcioban. Elsé korben a reakciot aramlasos koriilmények kozott optimalizaltuk
a 2-azidopiridin modellvegyiilet segitségével. A kezdeti ecetsav helyett sosavat alkalmazva és
a koriilmények megvizsgalasaval sikeriilt mind oft-line, mind in-line extrakcidoval 90% felelti
termelést elérni. A reakciot ezt kdvetden Kkiterjesztettiik szubsztitualt 2-azidopiridinekre,
illetve 2-azidoprimidinekre is, a legtobb esetben 80% feletti termeléssel.

Aramléses kémiai megvalositas:
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Végezetiil a rendszert 6sszekdtve egy masodik reaktorban trifenilfoszfin-oxid segitségével
megvalositott Staudinger-reakciéval, megmutattuk, hogy a modul alkalmas nagy mennyiségii
folytonosan elallitott és egybdl tovabb alakitott azid biztonsagos kezelésére is.

[1] P. Szemesi, P. Bana, Z. Szakécs, 1. Greiner, J. Eles, Curr. Org. Chem., 2022 (26)., 2223-2229
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Pszeudo-perovszkit vékonyréteg szerkezeti és optoelektronikai

tulajdonsagainak finomhangolasa halogéncserével

Hajdu Cintia®, Samu Gergely Ferenc’, Janaky Csaba®

“Szegedi Tudomanyegyetem Fotoelektrokémiai Kutatocsoport, 6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1.

Az olom-halogenid tipusti perovszkitokat és analdg vegyiileteiket nagy érdeklddés Ovezi a
fény-energia atalakitas teriiletén, de a stabilitds hianya jelenleg is nagy probléma. Erzékenyek
nedvességre, fényre ¢és hore, valamint az 6lomtartalom miatt kdrnyezetkarositoak. Ezen 3D-s
anyagokbol szarmaztathatdak a perovszkit racs krisztallografiai sikjai mentén torténd
darabolassal az alacsony dimenzioju (egy ¢€s nulladimenzids) pszeudo-perovszkitok. A
dimenzionalitds csOkkentésével novelhetd ezen anyagok stabilitdsa. [1] Ide soroljuk a
Cs;Cu, X5 (X = Cl, Br, 1) 0sszetételii anyagcesaladot, melyek eltérnek kristalyszerkezetiikben
az 4ltalanos ABX; (vagy ekvivalens sztochiometridji) képlettel leirhatd perovszkitoktol.

A cézium-réz halogenidek a kornyezetre kevésbé karos elemekbdl épiilnek fel. Ezen feliil az
optoelektronikai tulajdonsagaik hangolhatok az sszetétellel. [2] Mindemellett egyszeriien €s
koltséghatékonyan eldallithatok oldatkémiai eljarasokkal. Fény-gerjesztéssel konnyen
torzithato a kristalyracsuk és a folyamat kovetkeztében alacsonyabb energaszinten csapdazott
excitonok alakulnak ki benniik. Rekombinaci6 soran az emittalt fény alacsonyabb energiaji
tartomanyba esik (Stokes-eltolodas), mint ami a gerjesztéséhez sziikséges, igy a minta nem
nyeli el az altala emittalt fényt. Elony0s tulajdonsagaiknak kdszonhetéen az anyagcsalad
fényemittalo-diddak, fotodetektorok, szcintillator-ernydk és toltéssel rendelkezd részecske
detektorok potencialis alkotdjaként kertilt a figyelem kdzéppontjaba. [3]

Munkank soran 10 pm vastag Cs;Cu,Brs rétegeket allitottunk eld oldatporlasztasos

technikaval, majd ezeket Csl oldatba meritettiik. Bizonyitottuk a bromid-jodid halogéncserét
pszeudo-perovszkit polikristalyos anyagokra. Vizsgéltuk a Csl koncentracio és az aztatasi ido
hatasat az igy kezelt rétegek morfoldgiai és Osszetételbeli valtozasaira, melyeket kiilonb6zo
anyagvizsgalati médszerekkel kovettiink. Eldadasom soran tovabba bemutatom a rétegekben
bekovetkezd halogéncsere hatasat azok fényemisszids sajatsagaira, mely lehetdséget teremt
azok finomhangolésara.

[1] M. Li, Z. Xia et al.: Chem. Soc. Rev, 2021 (50), 2626-2662.

[2] G. F. Samu, T. S. Zsigmond, C. Hajdu, M. Hunyadi, L. Csige, A. Csik, J. Kopniczky, B. Hopp, Cs. Jandky
et al.: Adv. Optical Mater., 2023 (2300825), 1-9.

[3] M. Hunyadi, G. F. Samu, L. Csige, A. Csik, Cs. Buga, Cs. Janaky et al.: Adv. Funct. Mater., 2022 (2206645),
1-9.
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Uvegszalak regeneralasa iivegszalas kompozitb6l hidrotermalis bontassal

Képes Bence, Kantor Petra, Székely Edit

Budapesti Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem, Vegyészmérnoki és Biomérnoki Kar, Kémiai és Kornyezeti
Folyamatmérnéki Tanszék, 1111 Budapest, Miiegyetem rkp. 3.

Az liveg-, fém-, és szénszallal mddositott kompozitokat alkalmazza az épitdipar, jarmiiipar de
az energiaszektor is erszeretettel hasznélja dket jo6 mechanikai tulajdonsagaik miatt, azonban
a tervezett felhasznalasuk utan jellemzden hulladéklerakoba kertilnek. Az Europai Unio, és igy
Magyarorszag kiemelt célja is a Zold Megallapodas keretein beliil a hulladék kibocsatas
jelentds csokkentése €s a korforgasos gazdasagra valo attérés. Megoldando6 problémaként meriil
fel a kompozitok kezelése, feldolgozasa, lehetdleg anyagukban torténd wjrahasznositasa
¢letciklusuk végén. A fizikai Gjrahasznositdsi moddszerek a kompozitok esetében nem
altalanosan hasznalhatoak, hiszen a kompozitok Iétrehozasat valamely specialis
kovetelménynek vald megfelelés indokolja. A fizikai Gijrahasznositas alacsony koltségli, de sok
esetben tulsdgosan specifikus, vagyis a feldolgozasi modszer, illetve maga a feldolgozhatosag
fiigg a polimer anyagi mindségétdl, adalék-, és segédanyagaitdl is, igy az alkalmazési kore
limitalt. Az igéretesebb legelterjedtebb feldolgozasi modszerek kozé tartozik a pirolizis is,
aminek azonban nagy hatranya, hogy a szalakkal erdsitett kompozitok esetében a magas
hohatas, illetve a folyamat soran keletkezett, a szalra raégett termékek, negativan hatnak a szal
mechanikai tulajdonsdgaira. Ez gatolja annak felhasznédlhatosagat, illetve tovabbi tisztitasi
1épések valnak sziikségessé [1]. Ekkor szolgalhat j6 megoldassal a hidrotermalis bontés, ami,
példaul a pirolizisnél alacsonyabb hdmérsékleten, kornyezetkimélden nyujthat lehetdséget a
kompozitok részleges bontdsira. Munkank célja az {ivegszalak kinyerése az iiveg
ujrahasznalhatosaganak érdekében. A szubkritikus hidrolizis elénye, hogy nem alkalmaz mast,
mint a vizet, ami olcsd, konnyen hozzaférhetd, nem mérgezo €s kornyezetbarat, valamint szub-
, €s szuperkritikus koriilmények kozott szamos olyan tulajdonsdg elérhetd, ami eldsegiti a
bevonatként hasznalt polikondenzacids polimerek bontésat [2].

Meéréseink soran egy fél folyamatos rendszerben, szubkritikus vizzel (Tc=374 °C, p.~22 MPa)
bontottunk egy adott iivegszalas kompozitot katalizator nélkiil. Elmondhat6, hogy a vizsgalt
paraméterek (nyomas és homérséklet) koziil a bontasra jelentés mértékben csak a hdmérséklet
van hatassal, ami befolydsolta a reakci6idot ¢s a keletkezd folyadéktermék kémhatasat, illetve
az livegszalak allapotat, melyet pasztazo elektron mikroszkoppal (SEM) vizsgaltunk.

[1] B. Bai et al.: Waste Management, 2019 (89), 247-253
[2] I. Okajima et al.: Polymer Degradation and Stability, 2019 (162), 22-28

A 2019-1.3.1-KK-2019-00004 szamu projekt a Nemzeti Kutatasi Fejlesztési és Innovaciés Alapbél biztositott
tamogatassal, a 2019-1.3.1-KK palyazati program finanszirozasaban valosult meg. A Kulturalis és
Innovaciés Minisztérium UNKP-23-6-II-BME-477 kédszami Uj Nemzeti Kivalésag Programjanak a
Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios Alapbél finanszirozott szakmai tAmogatasaval késziilt.
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Funkcionalis molekulak vizsgalata pumpa-szonda szorasi kisérletekkel
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A dolgozat témdja funkcionalis molekuldk, vas(Il)-bisz-terpiridin ([Fe(4’-R-2,2°:6",2”-
terpiridin)2]** molekulaion) és annak 4’ pozicidban szubsztitudlt szarmazékainak vizsgalata
optikai pumpa - rontgenszonda kisérleti modszerrel. A dolgozat célja kiilonb6z6 anyagi
tulajdonsagok, de elsdsorban két fontos paraméter meghatdrozasa mind az alaprendszer a
vas(I)-bisz-terpiridin minta, mind a vizsgalt szdrmazékai esetében. A két kiemelten kovetett
paraméter a gerjesztett allapot és az alapallapot energiakiilonbsége (AE), valamint a gerjesztett
kvintett allapot élettartama (7). Mig az élettartamokat mas kisérleti médszerrel (laboratoriumi
tranziens optikai spektroszkopia) is meg lehet hatarozni, az energiakiilonbségre csak elméleti
uton kapott érték all rendelkezésiinkre.

Az ESRF harmadik generacids szinkrotronban idéfelbontott rontgen oldatszoras (7ime
Resolved X-ray Solution Scattering, TR-XSS) méréseket végeztem. A mérési eredményeket a
mérés utan rogton redukaltuk (maszk, detektorkorrekciok, azimutélis integralas), ezzel az
adatsorokat kezelhetové téve a részletesebb analizis szamara. A mésodik fazisban el6szor egy
részletes adatsziirést, skalazast és normalizalasi folyamatot, majd pedig a tobb, egymasra épiild
modell illesztését végeztem el.

Végiil az illesztett modellel a kivant paraméterek meghatarozhatok. A szubsztitualatlan
vas(II)-bisz-terpiridin alaprendszer esetén a 7 és AE paraméter a korabbi mas tipustt mérésekbdl,
szamitasokbodl szarmazo6 eredményekkel konzisztens, azonos eredményt hozott. A tobbi minta
esetében az élettartamok egy kiugrd esettdl eltekintve jol meghatarozhatok, viszont a AE
paraméter meghatarozasa az alaprendszeren kiviil a tobbi minta esetén nem kielégitd. Emiatt
egyrészt tovabbi munkaval az illesztések esetleg javithatok, masrészt tovabbi kisérletek
sziikségesek az elégtelen mérési adatok potlasara.
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Radioaktiv hulladékok kondicionalasara alkalmas metakaolin alapu és
tartalmu kotoanyagok NMR relaxometrias vizsgalata
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Napjainkban a kis- ¢és kozepes aktivitasi  hulladékok kondiciondlasara
Magyarorszagon metakaolin tartalmu Portland cementet alkalmaznak. [1] Azonban vannak
olyan radioaktiv hulladéktipusok, mint példdul szerves anyag tartalmu hulladékok vagy
ioncseréld miigyantdk, amelyek szilarditdsara a cement alapu kétdanyagok nem alkalmasak.
fgy az utobbi idékben vilagszerte elétérbe keriilt a geopolimer alapt kotéanyagok fejlesztése.
A tartos tarolas érdekében fontos paraméter a megkotdtt hulladék csomag porozitasa, és
vizzel valé kolcsonhatdsa. Ezek roncsolds mentes vizsgalatdra alkalmasak a kiilonb6zo
magneses magrezonancia alap technikdk. Munkdm sordn radioaktiv hulladék szilarditasara
alkalmas kotdanyagok és kompozitjaik porozus szerkezetét vizsgaltam NMR relaxometrias
modszerrel. Az NMR relaxometria alkalmasnak bizonyult a podrusos szerkezetben 1évo
kiilonb6z6 mobilitasti vizdomének jellemzésére és ezen keresztiil a kiilonbozé kotdanyagok
Osszehasonlitasara és érési folyamatuk kovetésére. [2,3,4]

Munkdm soran a metakaolint egyrészt, mint kotdanyagot, madasrészt mint
adalékanyagot vizsgaltam. A kotOanyag-fejlesztés soran els6ként kivalasztottam azt a
receptet, mellyel a legjobb fizikai tulajdonsdgu geopolimer allithatd eld. Relaxometrids
eredmények alapjan megallapitottam, hogy 0,5-0,7 viz — szilardanyag tényezd mellett a
mintdk porozitasa jelentésen nem valtozik, igy ezek kozéps6 értékével dolgoztam az érési
folyamat vizsgalata soran. NMR relaxometriaval jol kdvethetd volt az érési folyamat 3
Iépése, mely soran kialakul a geopolimer, majd a viz kondenzicigjat kovetden a végsod
porusszerkezet.

Ezt kovetden a metakaolint, mint adalékanyagot adtam kiilonb6z6 mennyiségben a
tiszta Portland cementhez. Azt tapasztaltam, hogy 20-30% metakaolin hozzdadasa kedvezden
hatott a kialakult metakaolin — cement kompozit szerkezetére. A 20%-o0s metakaolin tartalmu
minta érési folyamatat 6sszehasonlitottam a tiszta Portland cement és a geopolimer érésével.
Kompozit esetén jol lathatd, hogy a metakaolin a puccolanos reakcidja révén beépiil a cement
CSH gél részébe, mely egy kompaktabb struktirat eredményez. Ezek az eredmények jo
alapul szolgalnak a radioaktiv hulladékok szilarditasara alkalmas kotdanyagok tovabbi
fejlesztéséhez, azok szerkezetének és érési folyamatainak ismerete révén.

Hivatkozasok:

[1]J., Kot'atkova et al.: Journal of Environmental Radioactivity 2017, 178-179, 147-155.
[2] V., Papp et al.: Journal of Molecular Liquids, 2023, Vol. 388, 122716

[3]17., Li et al.: Cement and Concrete Research, 143, 2021, 106394.

[4] Cao, Ruilin et al.: Composites Part B: Engineering, Volume 242, 2022, 110025.

Koészonetnyilvanitas: A kutatds a Kooperativ Doktori Program (KDP-2021, Papp.V) palyazat keretein
beliil valosult meg az
Innovacios és Technologiai Minisztérium és a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios Alap tdmogatasaval.
A kutatds konferencian valé megjelenését tamogatta a DETEP (Debreceni Egyetem Tehetséggondozo
Programja)
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Filmtablettak mingségellendrzése kozeli infravoros és Raman-spektroszkopia
segitségével

Szabo6 Bence
Szerves Kémia és Technologia Tanszék, 1111 Budapest, Budafoki ut 8.

Az utobbi évtizedben egyre nagyobb figyelmet kapnak a folyamatkovetd és folyamatelemzd
technologiak (process analytical technology, PAT), melyek eszkozei a folyamatmonitorozo
mérérendszerek ¢és az Osszegyljtott adatok elemzésére szolgdld tobbvaltozés adatelemzd
modszerek. Célja a kivald termékmindség biztositasa, a kritikus folyamat paraméterek kézben
tartasa €s a kiilonbozo gyartasi koriilmények szabalyozasa.

A tablettazas €s a filmbevonas folyamata egy gyakran alkalmazott miivelet a gydgyszeriparban.
A gyartds soran a termékek vizsgélata kulcsfontossagli annak érdekében, hogy megfeleld
mindseégl készitmények keriiljenek forgalomba.

Munkam célja olyan parcidlis legkisebb négyzetek modszerén (Partial Least Squares, PLS)
alapuld6 modellek 1étrehozdsa, amelyek lehetdvé teszik a legyartott tablettdk
hatéanyag-tartalmanak becslését, illetve a filmbevonds soran bekdvetkezett tomegndvekedés
meghatarozasat valos idoben spektroszkopia segitségével. A modellek felépitéséhez eldszor
kiilonb6z6 koffein hatdanyagu tablettakat készitettem, majd elvégeztem azok filmbevondsat. A
bevonas alatt bizonyos 1d0kdzonként mintat vettem, dsszesen 280 db tablettat, amelyeket NIR-
¢s Raman-spektroszkdpiai méréseknek vetettem ald. Mindkét spektroszkopia esetén elvégeztem
a meéréseket reflexids €s transzmisszios lizemmodban is azért, hogy meghatdrozzam melyik
mérési elrendezés a legalkalmasabb az emlitett paraméterek vizsgalatara, ezaltal a gyartasi
folyamat nyomon kovetésére. A PLS modellek felépitéséhez 210 db tabletta mérési eredményeit
a kalibraciohoz hasznéltam, a megmaradt 70-et pedig az elkésziilt modellek teszteléséhez. A
teszt tablettak hatdanyag-tartalmat UV-spektroszkdpids mérés segitségével hataroztam meg.

A kidolgozott matematikai modellek sikeresnek bizonyultak a koffeint tartalmazo6 filmtablettak
mindségellenérzésére. A hatdanyag-tartalom becslésére késziilt modellek kozil a
NIR-transzmisszios modell volt a legalkalmasabb, a bevonds soran bekovetkezd
tomegnovekedés becslésére pedig a NIR-reflexios modell bizonyult a legjobbnak.
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UV képalkotason alapulo gépi latasi rendszer alkalmazasa tablettak
vizsgalatara
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Napjainkban az egyre fejlddé technologiai kornyezetben az innovacidnak ¢és a
modernizacionak a gyogyszeriparban is kiemelt szerepe van. A gépi latds megjelenése
hozzajarulhat a mindség biztositdsahoz, a folyamatok kdvetéséhez és mélyebb megértéséhez,
vagy akar a dontéshozatalhoz. Ezzel 6sszhangban kiemelt jelentdsége lehet a digitalizacios
torekvésekben és az Ipar 4.0 koncepcidjaban. Jelenleg egyre n6 az érdeklddés a folyamatos
technologiak alkalmazasa, megvalositdsa irant, melyhez olyan analitikai eszkozok
sziikségesek, amelyek a folyamatfeliigyeld és elemzd rendszerekbe (PAT) integralhatok,
illetve tdmogatjak a termékbe tervezett mindség (QbD) koncepcidjdnak megvaldsulasat.

A szilard gyogyszerformak mindségének ellendrzése és biztositdsa hagyoményosan offline,
munkaigényes, lassu, destruktiv moddszerekkel torténik, melyek a folyamatok valds idében
torténd kovetésére nem alkalmazhatok. A gépi latasi rendszerekhez alkalmazott VIS és
UVg0.3050m Megvilagitasok sikeresnek bizonyultak szilard gyogyszerformdk vizsgalatara. A
megyvilagitas hullamhossztartomanyanak megvaltoztatasaval a rendszer alkalmazasi tertiletei
kiterjeszthetok lehetnek egyéb hatdéanyagok és segédanyagok vizsgalatanak iranyaba.

Az eldadasom soran egy altalam fejlesztett gépi latast alkalmazo rendszer keriil bemutatésra,
melyben a megyvilagitast a VIS €s az UV ;g9 39smm-en kiviil, egy UV,s0.50.m ldmpa biztositotta. A
vizsgalandd carvedilol és laktdz tartalmi mintak esetében a préserd és a torési szilardsag
mellett, a hatéanyag-tartalom és az in vitro kioldodas kvalitativ és kvantitativ predikcidjat
valositottam meg kizardlag képek alapjan. A képek altal hordozott informécid kinyerését
kovetden a létrehozott adatkészleteket mesterséges neuralis halozatokon alapuld modellek
felallitasara hasznaltam fel.

Az eldallitott mintak tekintetében az UV,s5q.50.m megvilagitas jelentds informaciot hordoz a
hatdanyag-tartalom egységességérol, vagy akar annak szemcseméretérol. UVigiosum
megyvilagitassal leginkdbb a matrixr6l kaphatunk informaciot. VIS tartomadnyban a tablettdk
feliileti strukturaltsagaval osszefliggésbe hozhatd paraméterek vizsgalhatok.
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Aripiprazol tartalmua készitmények bioekvivalencia vizsgalatanak
predikcidja kioldodas-felszivodas alapon
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A generikus készitményfejlesztés egyik legnagyobb kihivasa a készitmény megfeleld
teljesitése a bioekvivalencia vizsgalat soran. Az in vivo kisérleteket megel6z6 in silico és in
vitro vizsgalatok segithetnek ennek eldrejelzésében, azonban ezek hatékonysaga még tavol all
a 100%-tol. Az elmult években szdmos eszkoz keriilt kifejlesztésre a jobb in vivo viselkedés
predikcidjara. Ezen késziilékek viszont jellemzden csak egy adott tipust készitmény mérésére
alkalmasak, igy ennek megfelelden napjaink kihivdsa a mar meglévd késziilékek in vivo
eldrejelzési képességének kiterjedt validalasa.

fgy vizsgalataink targyat képezte, hogy eldrejelzési potencialjukat tekintve 6sszehasonlitsuk a
kis térfogata fluxus vizsgalatokat a kétfazisu kioldddassal végzett mérési eredményekkel 6
aripiprazol tartalmu forgalomba hozott generikus készitmény bioekvivalencidjara
vonatkozéan. A munka sordn vizsgéaltuk ¢€s Osszehasonlitottuk ezen eszkozok
alkalmazhatdsagat a készitmények kiilonb6z6 minta-alkalmazasainak vizsgalatara, valamint
kiilonboz6 értékelési modszerek alkalmazasaval kivalasztottuk az optimalis értékelési
modszert. Végiil az

in vitro-in vivo korreldcio javitdsa érdekében elsoként integraltuk az in vitro mért fluxus
profilokat egy 0j ,,GUT framework”-6n (Gastrointestinal Unified Theoretical) alapuld
matematikai modellbe, ezaltal prediktaltuk az abszolut felszivodott hanyad értékeket,
amelyeket 0sszevetettiink az in vivo human adatokkal.

A mérési eredmények egyértelmilien ramutattak arra, hogy sem a kistérfogatu fluxus vizsgalat
sem a kétfazisu kioldodds nem bizonyult alkalmas modszernek a bioekvivalencia
eldrejelzésére, viszont a csokkentett dozis alkalmazésa jelentdsen javitotta a predikciot. Az
értékelési modszerek Osszevetése soran azt tapasztaltuk, hogy ha a hatéanyag donor oldali
kicsapodasa nagymértékii, az értekelési modszer kivalasztasa befolyasolja a bioekvivalencia
elérejelzését. Osszességében megallapithato, hogy a fluxus alapu eldrejelzések pontosabbnak
bizonyultak, mint a gorbe alatti teriilet (AUC) alapa eldrejelzések, mivel ezen értekelés
esetén tobb készitmény alulprediktaltnak bizonyult még a csokkentett dozis mérések esetében
is.

Az in silico szoftverrel torténd predikcid soran is hasonl6 tendencia vonhato le, hiszen a teljes
dozis mérések alkalmazédsaval szadmitott felszivodott hanyad értékek a legtobb készitmény
esetében tuljosoltdk az in vivo felszivodott hanyadot. A csokkentett dozis felszivodasi
profilok hasznalatdval mar szignifikdnsan javult az in silico és in vivo felszivodott hanyad
értekek kozotti korrelacid, hiszen a szamitott értékek a +/- 15%-os elfogadasi tartomanyba
esett az in vivo adatokkal valod dsszehasonlitas soran.

A kutatis a Kulturilis és Innovaciés és Minisztérium UNKP-23-3-II-BME-88 kodszamii Uj Nemzeti
Kivalésag Programjanak a Nemzeti Kutatisi, Fejlesztési és Innovaciés Alapbél finanszirozott szakmai
tamogatasaval késziilt.”
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Feliiletaktiv anyagok és pH-modosito segédanyagok hatisa a pimobendan
kioldodasara és felszivodasara
Tozsér Petra®, Kovacs Luca L.?, Kadar Szabina?®, Csicsak Dora®, Séti Péter, Volgyi

Gergely®, Sinké Balint?, Nagy Zsombor Krist6f*, Jaksané Borbas Enikd?,

* Budapesti Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem, Szerves Kémia és Technologia Tanszék, 1111 Budapest,
Miiegyetem rakpart 3.
b Semmelweis Egyetem, Gyogyszerészi Kémiai Intézet, 1092 Budapest, Hogyes Endre u. 9.
Lavet Gyogyszeripari Kft., 2143 Kistarcsa, Batthyany u. 6.
4 Pion Inc., USA, Billerica MA,

Napjainkban a gyogyszeripari kutatdsok egyik f6 kihivasa a fejlesztésben 1évo ¢€s a
piacra vitt hatéanyagok tulajdonsdgainak valtozasabodl adodik, ugyanis a rossz vizoldhatdsagu
hatéanyagok ardnya rohamosan ndvekszik. A készitményfejlesztés soran kiemelt feladat a
rossz vizoldhatdsagl hatdanyagok biohasznosulasanak ndvelése, mely teriileten igéretesnek
bizonyul6 technologidkban felhasznalt segédanyagok (pl. pH-modositok, feliiletaktiv
anyagok stb.), nemcsak a hatéanyag kioldodasat segitik, de a hatdéanyag permeabilitasara is
hatassal vannak. Ennek a felismerésnek koszonhetéen napjainkban a segédanyagok
kioldodas-felszivodas profilra gyakorolt hatdsdnak in vitro modellezése nagy érdeklddésre
tart szamot.

Kutatdmunkam sordn allatorvosi haszndlatra szant generikus készitményekben hasznalt
kioldddast noveld segédanyagok kioldddasra és felszivodasra gyakorolt hatdsat vizsgéltam.
Céljaim megvalositdsa érdekében a BCS 1II osztalyba tartozd, rossz vizoldhatdsaga
pimobendant valasztottam modell hatéanyagként, melynek oldhatosdgat €s permeabilitasat
feliiletaktiv anyagok és pH-modositd segédanyagok jelenlétében vizsgaltam. Tovabba két
allatgyogyaszatban alkalmazott pimobendan tartalm(i generikus készitményt, amelyek
egyikében feliiletaktiv anyagokkal, a masikban pedig pH-mddosité dgenssel segitette a gyartd
a kioldodast, in vitro szimultan kioldodas-felszivodas vizsgalatoknak vetettem ala.
Vizsgélataim soran a kiillonb6zd segédanyagok esetében eltérd oldhatosag noveld és ezzel
egyidében permeabilitds csokkentd hatdsokat figyeltem meg, amelyek tobbsége
szignifikansnak bizonyult [1].

[1] Tézsér, P.; Kovacs, L.L.; Kadar, Sz.; Csicsak, D.; Séti, P.; Volgyi, G.; Borbas, E.; Nagy, Z. K.; The effect of

surfactants and pH modifying agents on the dissolution and permeation of Pimobendan. Periodica Polytechnica

Chemical Engineering, 2023. 67(1), pp. 1-10, https://doi.org/10.3311/PPch.20970
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Az aszfaltének szerepe a koolaj emulziok stabilitasaban

Ordég Tibor Istvan!, Balassa Lilla, Puskas Sandor!, Dékany Imre?

!MOL Nyrt. Csoportszintii Olajipari Fejlesztések és Megoldasok
’SZTE TTIK Fizikai Kémiai és Anyagtudomdnyi Tanszék, Szeged

A természetben el6forduld kdolajban nagy molekula sulyt szerves vegyiiletek vannak az
olajos fazisban, mig a kdolaj masik fazisa vizes kozegli, amelyben elektrolitok (kalcium,
magnézium sok, vizben oldhatd szerves anyagok) talalhatok. Az olaj-viz aranytdl fliggden
o/v (olaj a vizben) és v/o (viz az olajban) diszperziokat taldlunk. Ebben a munkéaban az o/v
tipusu emulziokban eléfordul6 €és az olajos fazisban oldott aszfaltének szerepérdl szamolunk
be abbdl a célbol, hogy felvildgositast kapjunk a szerves fazisban oldott aszfaltén stabilizald
hatasarol. Meg kell jegyezni, hogy a diszperzids kozegként szerepld vizes fazisban az
elektrolitok mellett a tarold kézetbdl — a kdzetbeli dramlasok altal kisodort — homok és agyag
részecskék is talalhatok, amelyek szintén befolyasoljdk a kdolaj emulzid stabilitasat. A
stabilitds vizsgéalata azért fontos, mert a felszinre keriilt kdolaj emulziot az olajfinomitoba
kiildés eldtt szeparalni kell olajos €s vizes fazisra. Ebben a szeparacids technoldgidban fontos
szerepe van az o/v hatarfeliileten 1étrejovo stabilizald rétegnek, amely aszfalténbdl, aszfaltén
altal modositott asvanyos részecskékbdl all [1]. Az aldbbiakban bemutatott sematikus 1.abra
mutatja a feltételezett un. Pickering-tipust emulzi6 csepp hatéarfeliileti rétegének szerkezetét.
Ebben a munkankban abban akarunk felvilagositast adni, hogy az dsvanyos komponenseken
adszorbealt aszfaltén mennyisége milyen mértékben befolyasolja az emulzi6 stabilitasat, ill. a
tenzidek adagolasa, - amelyek a kdolaj termelési technologiakban elengedhetetlen — hogyan
befolyasolja az d&svanyos kézeten ill. az aszfalténnal modositott kdzeten a tenzidek
adszorpciojat. Ennek ismerete azért fontos, mert a tenzidekkel torténd kdolaj kiszoritdsi
technologidknal ismerni kell a besajtolt tenzidoldatokbol torténd adszorpcids folyamatokat a
tarolo réteg kdzetporusaiban. Ez azt jelenti, hogy szilard-folyadék hatarfeliileten bekdvetkezd
tenzidadszorpcids folyamatokat tanulmanyozunk ¢és annak kvantitativ tanulmanyozasa
¢rdekében tenzidadszorpcids izotermdkat hataroztunk meg natrium-dodecilbenzol-szulfonat
(NaDBS) anionos tenzidet alkalmazva. Kvantitativ informaciokat fogunk adni az adszorpcids
kapacitas és az adszorpcidés mechanizmusrol a tarold kozet ill. az emulziot stabilizalo
részecskeék feliiletérdl.

1. dbra

Megallapitottuk, hogy a részecskék feliilletén eldzetesen és ndvekvd mennyiségben
adszorbedlt aszfaltén noveli a kodolaj kiszoritashoz sziikséges tenzid mennyiségét. A
gyakorlati alkalmazas sordn a tenzid adszorpci6 ismerete azért fontos, mert hatdssal van a
kdolaj kitermelésének koltségeire.

Irodalom:

[1] A. Patzko, 1. Dékany: Colloids and Surfaces, 1993 (71), 299-307
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Polimer adalékok szerepének vizsgalata elektrokémiai szén-monoxid
redukcioban

Galbicsek Noémi Vanda?, Kormanyos Attila®, Janaky Csaba®, Endrédi Balazs®

“Szegedi Tudomanyegyetem, Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszék, 6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1

Napjainkban egyre aktualisabb témava valik az emberi tevékenység soran termelt CO,,
valamint az ebbdl képzett CO elektrokémiai redukcidja. Ezen folyamatok ipari technologiak
kozé vezetése 4altal a légkorbe jutdé CO, mennyisége csokkenthetdvé valna. A CO,
kételektronos, szén-monoxidhoz vezetd redukcidja méara mdar nagy szelektivitdssal és
sebességgel kivitelezhetd. Azonban a CO redukcidja szamunkra értékes termékekké (CH,,
C,H,...) - igéretessége ellenére - 1ényegesen kevésbé megértett és alkalmazott teriilet. Mind a
szelektivitdas, mind a maximalis energiahatékonysdg ¢és reakcidsebesség elérése
optimalizaland¢ teriilet.

Gazfazisban nagy reakcidsebesség érhetd el, ennek megvalositasdhoz a legalkalmasabb

megoldasok kozott szerepel a gazdiffuzios elektrodok alkalmazasa. Ezek egy pordzus

hordozobol allnak, melyen a katalizatorréteg helyezkedik el. A szakirodalomban fellelhetd

kozleményekben a szén-monoxid elektrokémiai redukciojat szinte kizarolag az altalunk is
. hasznalt, nanoméretli tartomanyban 1€vo

'i T ;C ) TT_W_J._ réz katalizator alkalmazasaval valositjak
|

meg. A pordzus katalizatorréteg egyik f6

e

]
F

=T,

CH
| [

‘j" ? A kihivasa, hogy annyira hidrofob legyen,
[ s o

f \ A hogy meggatolva a til nagy mennyiségii
F-rfxp : ,/“\ O s viz bejutdsat a rétegbe, visszaszoritsa a
T CO redukcioval hasonl6 termodinamikai

potencmlja miatt versengd vizbontas folyamatat.

e e F T WTE L R g e e e e e e

SEMSGALS SrEReTal kit Ezen, kelléen  hidroféb  jelleg
kialakitdsahoz bizonyos — foként polimer - anyagok alkalmazhatéak adalékként. Ezen
polimerek esetleges egyéb szerepére viszont kevéssé ad informaciot a szakirodalom, igy
kutatdsom soran szisztematikusan valtoztatott funkcios csoporttal rendelkezé polimerek
alkalmazaséaval ennek felderitését tliztem ki célul. A kutatocsoportunk

altal sikeresen alkalmazott polimer adalékanyag, a Capstone ST-110 H F
(1.abra), jellemzdje, hogy valtozatos funkcios csoportokkal rendelkezik. | |

Emiatt nem tisztdzott, hogy melyek sziikségesek a megfeleld C—C
szelektivitas és reakcidsebesség eléréséhez. igy egy egyszerlibb lli ||:
polimerbdl kiindulva, majd arra kiilonb6zd funkcids csoportokat R Wﬂwg -
rogzitve vizsgaljuk hatdsukat. Egy ilyen polimer lehet a -rFvos sremeres sopkets

polivinilidén fluorid (PVDF) (2.4bra), melyre az elmult b6 egy évben igéretes méréseket
végeztem, amely arra enged kovetkeztetni, hogy az alappolimer is lényeges szelektivitas
ndvekedéshez vezet. Eddigi méréseim soran igen magas, 1200 mA/cm?* dramsirliségen is
stabilan miikddo rendszert sikeriilt létrehoznom a katalizatorréteg PVDF tartalmanak
optimalizalasaval. A termékanalizis sordn meghataroztuk, hogy a t6ltés kozel 40%-a etilén,
nagyjabol 10%-a hidrogén, a fentmarad6 50%-a pedig folyadéktermékek képzddésére fordult.
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Hangolhaté szén-monoxid redukcios szelektivitas polianilin/réz
nanokompozit elektrokatalizatorokon

Dragity Dejan, Kormanyos Attila, Janaky Csaba, Endrodi Balazs

Szegedi Tudomanyegyetem, Fizikai Kéemiai és Anyagtudomanyi tanszék

A szén-dioxid elektrokémiai redukcidja egy fontos modszere lehet a Parizsi
Egyezmény altal kijelolt szénmegkotési eljardsoknak, ahogy ezzel a modszerrel nem csak a
kibocsatott szén-dioxid mennyisége csokkenthetd (elsd sorban pl. ipari pontforrasok esetén),
de mindekdzben hasznos vegyipari alapanyagok allithatok elé. Az egyik ilyen termék a
szén-monoxid, mely szelektiven (90-99% Faraday hatasfok, FE) eldallithaté szén-dioxidbol
iparilag relevans koriilmények kozott. [1] A modszerrel sok més értékes vegytilet is nyerhetd,
példaul etilén, etanol, acetat, n-propanol, stb. Jelen pillanatban azonban ezen termékek
szelektiven, iparilag relevans dramstiriségeken kozvetlen szén-dioxidbol nem allithatok eld,
javarészt amiatt, mert a kiilonb6z0 reakcioutak tobb koztitermékben is osztoznak. [2] A
szelektivitas feltételezések szerint megndvelhetd a tobb szénatomos termékek irdnyaba, ha a
szén-dioxid helyett szén-monoxidot alakitunk tovabb. Ennek lehetséges oka, hogy a CO
koztiterméke az Osszes tObbszénatomos termék képzodésének. Ezen feliil a szén-monoxid
nem oldodik az elektrolitban, ezzel a reaktansveszteség minimalizalhat6, valamint ezton
nem valtoztatjuk meg az anod kémiai kdrnyezetét. [3]

A legtdbb jelenleg ismert, CO, és CO tobb szénatomos termékekké alakitasara
alkalmas katalizator réz alapu. A katalizatort az elektrolizald cellaban egy géazdiffuzios
elektréd forméjaban hasznaljdk. Ezeket gaz-diffuzios rétegre (GDL) felvitt vékony réteg réz
nanorészecskékbdl alakitunk ki, melybe 4ltalaban valamilyen hidrofob kotéanyagot (binder)
épitenek be.

Kutatdisom soran kis réztartalmi  (0,03-25w%) polianilin/réz  (PANI/Cu)
nanokompozitokat allitottam eld. Célom volt egy olyan szintézismodszer kidolgozasa, mely
egyszerl, reprodukalhatd és koltséghatékony. A PANI/Cu nanokompozitok egyszeriien
PANI-szuszpenzio ¢€s alkalmas mennyiségii réz-szulfat oldat kevertetésével késziiltek, amit
feltételezhetden a polimer lanc nitrogén funkciodi és réz-ionok kozt kialakult kolesdonhatasok
stabilizaltak. A réz kémiai allapotat rontgen diffrakcios spektroszkopiaval €s infravoros
spektroszkopiaval is vizsgaltuk, jelenlétét (és eloszlasat, ahol megfigyelhetd volt) SEM és
TEM technikakkal igazoltuk, valamint megfigyeltiik, hogy bizonyos réz koncentraciok felett
a réz egyre novekvd méretii polikristalyos gocokat alkot. E PANI matrixban homogénen
eloszlatott réz kis koncentraciok mellett is képes kifejteni katalitikus aktivitdsat, valamint a
szintézis modja, réz koncentracidja és a valasztott elektrolit anyagi mindségétdl fiiggden akar
metanra (~70% FE 100mA c¢cm™) akar tobbszénatomos termékekre (~80% FE, 100mA cm™,
ebbdl ~20% FE etilén, 40% FE acetat, ~20% FE etanol) is szelektivvé tehetd az eljaras,
mindekdzben a versengd hidrogén fejlodés akar 10 FE% ald is csokkenhet. Megéallapitottam,
kialakulo szelektivitdsban. A katalizist folyamatos aramlasos mikrofluidikai és rés nélkiili
elektrolizal6 cellaban is tanulmanyoztam, utobbiban hosszatavu stabilitast is megfigyeltem.

[1] Sarah M. Jordaan, Chao Wang: Nat. Catal., 2021, 915-916
[2] Ruud Kortlever et al.: J. Phys. Chem. Lett., 2015 6(20), 4075-4076

[3] Attila Kormanyos et al.: EES Catal., 2023, 263-264
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Antioxidans kompozitok eléallitasa mangan-oxid és cérium-oxid
nanozyme-ok kontrollalt heteroaggregacidjaval

Viczian Daniel?, Nizar B. Alsharif®, Szilagyi Istvan®
“Szegedi Tudomdanyegyetem MTA-SZTE ,, Lendiilet” Biokolloidok Kutatocsoport, 6720 Szeged Rerrich Béla tér 1

Az antioxiddns enzimek hatékonyan és szelektiven katalizaljak tobbek kozott reaktiv oxigén
szarmazékok bomlasat, ezaltal elengedhetetlenek szamos ipari és bioldgiai rendszerben.
Komoly hatranyokat jelentenek azonban kinyerésiik és taroldsuk koltségei, valamint
aktivitasuk elvesztése a kornyezetiik kis valtozasainak hatdsara. Alternativat jelenthetnek a
nanozyme-ok [1] — enzimutdnzé nanorészecskék —, amelyek olcson eldallithatok,
aktivitasukat pedig sz€lsdséges koriilmények kozott (példaul magas hémérsékleten) is
képesek megdrizni.

Munkénk sordn antioxidans kompozitokat allitottunk elé két nanozyme (mangan-oxid
mikropelyhek (MnO, MFs) és cérium-oxid nanorészecskék (CeO, NPs)) kontrollalt
heteroaggregéacidjaval [2]. A részecskék feliiletét poli(diallil-dimetil-ammoénium-klorid)
(PDADMAC) polielektrolittal funkcionalizaltuk, ezaltal megvaltoztatva a feliileti toltésiik
eldjelét, illetve hangolva a részecskék kozott fellépd elektrosztatikus kolcsonhatasokat [3]. A
funkcionalizalt MnO, MFs (PMn) ¢és az ellentétes toltésti CeO, NPs heteroaggregacioja a
Ce-PMn kompozitot eredményezte. Tovabba, a funkcionalizalt CeNPs (PCe) részecskéket
immobilizaltuk az ellentétes toltési MnO, MFs feliiletén, ezzel eldallitva a Mn-PCe
kompozitot. A PDADMAC adszorpcioja €s a funkcionalizalt részecskék immobilizacidja is a
feliileti toltés eldjelvaltozasat, ezaltal magas, pozitiv toltés kialakuldsat eredményezte. A
részecskék kozott fellépd erdhatasok, illetve a kompozitok stabilitdsa szoros 0sszefiiggésben
allt a PDADMAC mennyiségével, valamint a komponensek ardnyaval. Ez lehetvé tette az
eldallitott kompozitok fizikai-kémiai tulajdonsagainak igény szerinti hangolasat.

Eredményeink alapjan a kompozitok képzése nem befolydsolta jelentdsen az egyes
komponensek antioxidans hatasat. Széles spektrumu enzimutanzé anyagokat allitottunk eld,
amelyek a szuperoxid dizmutdz, oxid4dz és peroxiddz enzimek aktivitasat is mutattak. Az
olcso, egyszerii eldallitast, szdmottevd kolloidstabilitast és finomhangolhat6 tulajdonsagokat
is figyelembe véve, ezen kompozitok igéretes antioxidansoknak mutatkoznak szamos ipari

felhasznalasi teriileten.

[11J. Wu et al.: Chem. Soc. Rev., 2019 (48), 1004-1076.
[2] N. B. Alsharif et al.: J. Phys. Chem C, 2023 (127), 17201-17212
[3] N. Madhavan et al.: Langmuir, 2023 (39), 2112-2134.

Koszonetnyilvanitas: A  kutatast a Magyar Tudomanyos Akadémia Lendiilet programja
(LP2022-16/2022), valamint a Kulturailis és Innovaciés Minisztérium Nemzeti Tehetség Programja
(NTP-NFT(0-22-A2-0301) timogatta. Készonjiik tovabba kollaboriciés partnereink egyiittmiikodését.
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A jovo sebfeddi? - Poliszukcinimid és s6 keverékébol haromdimenzios,
nanoszalas struktira eloallitasa

Nanys Ménika, Juhasz Akos Gyorgy, Dr. Jedlovszky-Hajdi Angéla

Semmelweis Egyetem, Biofizikai és Sugarbiologiai Intézet, Nanokémiai Kutatocsoport, 1089 Budapest,
Nagyvarad tér 4.

Elektrosztatikus szalhtizassal eldallitott szalas szerkezetek nano- és mikroszalakbol
allnak, melyek az emberi szervezet kotoszoveti sejteket kortilvevo extracellularis matrixdhoz
(ECM) hasonl6 halozatot alkotnak. Ez a természet-utanz6 tulajdonsag, illetve egy paciens
sejtjeinek a szalas struktirara iiltetése segiti el a sebek, sérvek gyorsabb gyogyulasat [1,2].
Azonban, ha a szalak kozotti porusok mérete nem megfeleléen nagy, a sejtek nem tudnak a
szalas rendszerbe jutni és a rajuk jellemzd nativ format felvenni.

A porusméretnovelés két lehetséges modja s6 alkalmazasa, illetve a paratartalom

valtoztatdsa. Munkam soran korabbi kisérletek eredményeként a legalkalmasabbnak vélt
CaCl, -ot hasznaltam. Célom a megfeleld s6 koncentracid6 megtalalasa volt, valamint a
paratartalom és s hatasanak vizsgalata a kialakult szélas szerkezetekre.
(3-7 m/m % CacCl,) oldatokat készitettem dimetilformamidot hasznélva. Az elektrosztatikus
szalhuizas soran ebbdl a viszkozus polimer oldatbdl elektromos tér hatasara képzodtek szilard
polimer szalak. Alacsonyabb (20 m/m%) poliszukcinimid koncentracioju oldatok soran
megjelend hibahelyek s6 oldathoz adasaval, illetve magasabb (22,5 ¢és 25 m/m %)
poliszukcinimid koncentracioknal s6 nélkiil is eltlintek, mig utdbbi esetben nagyobb
szalatmérdt mértiink. CaCl, oldathoz adasa a szalak felszinén barazdak megjelenését is
indukélta. S6 alkalmazdsa lehetévé tette egy adott paratartalom szint felett (48%) a
haromdimenzids forma kialakitasat is, mely valtozas s6 nélkiil nem volt megfigyelhetd.
Statisztikai vizsgalat kimutatta, hogy a polimer- és s6 koncentracio, illetve a relativ
paratartalom egylittesen is hat a szalatmérore. FTIR spektroszkopiai, XRD ¢s TGA mérések
sordn az oldatosszetevok kozotti molekularis  kapcsolatokat ismertiik meg, mely
kulcsfontossagu lehet a makro- és mikroszkdpikus tulajdonsagok kialakitasanal.

1. abra: Az elektrosztatikus szalhuzds sematikus dbrdja és egy a kisérletek soran keészitett haromdimenzios halo

[1] D. Fehér, A. Ferencz, Gy. Szabo, K. Juhos, D. Csukas, C. Voniatis, L. Reininger, K. Molnar, A.
Jedlovszky-Hajdu, Gy. Wéber: IET Nanobiotechnology, 2021 (15), 565-574.
[2] M. Kaya, Z. B. Ahi, E. Ergene, P. Y. Huri, K. Tuzlakoglu: Wiley, 2019 (14), 347-354.

Koszonom a felkészitést Juhasz Akos Gyorgynek, Dr. Jedlovszky-Hajdi Angélanak és a Nanokémiai
kutatécsoportnak! A Kutatas tamogatéja az OTKA Alapitvany (NKFIH FK 137749) és az UNKP —21-3
—II - SE - 56 Uj Nemzeti Kivalésag Program
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Poliszukcinimid/szervetlen so keverékébol eloallithato szalas struktarak
orvosi alkalmazhatosaga

Palos Veronika®, PAzmany Rita?®, S. Nagy Krisztina®, Juriga-Toth Krisztina®, Budavari

Balint*, Domokos Judit®, Szab6 Doéra®, Zsembery Akos® és Jedlovszky-Hajdi Angéla®

“ Nanokémiai Kutatocsoport, Biofizikai és Sugadrbiologiai Intézet, Semmelweis Egyetem, 1089 Budapest
Nagyvdrad tér 4.
b Orvosi Mikrobiolégiai Intézet, Semmelweis Egyetem
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Kutatdsunk soran elektrosztatikus szalképzéssel olyan két komponensi,
biodegradabilis polimer halét hoztunk Iétre, amely poliszukcinimid (PSI) mellett
antibakterialis hatdsu sokat is tartalmaz. A gyakorlatban haszndlt antibakteridlis szerek a
legtobb esetben eziist-ionokat tartalmaznak, azonban ezek hasznélata nagy kornyezeti
terhelést jelent, illetve néhdny esetben nem kivant immunreakciot is okozhat, ezért fontos
mas ilyen hatasu rendszerek kifejlesztése. Munkam soran antibakteridlis €és szovetregenerald
Zn(O,CCH;), ¢és Kkiilonb6zo koncentracioban Sr(NO;), sokat tartalmazoé nanoszalas
rendszereket hoztam Iétre elektrosztatikus szalképzéssel, amely struktirdk a jovoben
alkalmasak lehetnek orvosbioldgiai céli sebfedd rendszerek kifejlesztésére.

A sebfedoként alkalmazhat6 halok fizikokémiai, mechanikai ¢és biologiai
tulajdonsagainak optimalizaldsa érdekében szamos kisérletet végeztiink el. A PSI szintézise,
majd a sok hozzaadasa és a szalképzés elvégzése soran kapott halds rendszereket elészor
pasztazo elektronmikroszkopos (SEM) felvételek segitségével vizsgaltuk. A kiilonbozoé sok
hatdsara a PSI polimer alapu rendszerek szalatméréje majdnem minden esetben
szignifikansan csokkent (<500 nm). Fourier transzformacids infravorés (FTIR)
spektroszkopia segitségével vizsgaltuk, hogy a sok valdban megjelentek-e a halokban,
tovabba azt, hogy milyen kdlcsonhatds alakult ki a s6 és a polimer kozott. Egy sebfedd
létrehozéasa soran fontos a mechanikai tulajdonsagok vizsgélata, hiszen a bor feliiletén a
sebfedd szamos hatasnak van kitéve. A kisérletek alapjan a polimer halé mechanikai
tulajdonsagai jelentdsen megvaltoztak a sok hatisara, mind a fajlagos szakitoszilardsagat,
mind a szdzalékos megnyulasértékeit tekintve. Ezen feliil kioldodasi vizsgélatokat végeztiink,
mivel a sok antibakterialis tulajdonsagukat leginkabb ugy tudjak kifejteni, ha a halobol
képesek kioldodni. A kioldodas mértéke a két s6 esetében eltérd volt. Mindezek mellett
antibakterialis-hatas vizsgalatot végeztiink négy kiilonbozd, felszini sériiléseknél relevans
baktérium torzs esetében. Az eredmények alapjan a legtobb esetben a halobol készitett
korongok koriil feltisztulasi zondk jelentek meg. A halok potencidlis citotoxicitasat is
vizsgaltuk, hogy kideritsiik a sé-tartalmu polimer halok milyen hatdssal vannak a human
eredetli tumor, illetve az egészséges sejtekre. A halok a Zn(O,CCHj;), so-tartalmu kivételével
nem citotoxikusak sem a tumor, sem az egészséges sejtek tekintetében.

Koészonetnyilvanitas: A kutatast az NKFIH FK137749 és a TKP 2021-EGA-23 palyazati forrasok

segitségével kiviteleztiik.
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Fertotlenito hatasu PVA szovetek eloallitasa
Kiss Eszter™‘, Fabian Istvan™’, Szabé Maria*"*
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PHUN-REN-DE Osszetett Homogén és Heterogén Fazisii Kémiai Reakcick Mechanizmusa Kutatécsoport,
Debreceni Egyetem, Debrecen, Egyetem tér 1., Magyarorszag, 4032
‘Premed Pharma Kft., Budaérs, Magyarorszag, 2040

Az elektroszalhtizassal eldallitott nanoanyagokat szamos orvosi, gyogyaszati teriileten
hasznaljak. Széles korben alkalmazzak a biomedicindban, szdvet- és sziirési technoldgiaban,
levegd- és viztisztitasban, szenzortechnoldgiaban és kozmetikaban is [1]. Gyogyszerhordozo
tulajdonsaguknak kdszonheten antibiotikumok, rakellenes szerek, antioxidansok, fehérjék és
DNS-molekulak célzott bejuttatasara is alkalmasak az €16 szervezetbe. A szalhuzott anyagok
gyogyszerhordozoként torténd alkalmazasukat a nagy feliilet/térfogat aranyuk teszi lehetévé a
hatoanyag gyors felszabadulasat [2,3].

Electrospinninggel kiilonboz0 kémiai Osszetételii polimer szalak allithatok el valtozatos
formaban. A biokompatibilis polimerek human gyogyaszati céli felhasznalasanak jelentds
korlatja, hogy csak steril koriilmények kozott alkalmazhatok. A hagyoményos sterilizacios
eljarasok nem alkalmasak ezen anyagok fertdtlenitésére, mivel porozus szerkezetiik belsd
feliilete nem hozzaférhetd, és ezek az eljarasok megvaltoztathatjak a polimerek fizikai-kémiai
tulajdonsagait.

Kutatémunkank sordn egy jol ismert fertotlenitdszerrel, a natrium-klorittal funkcionalizalt,
polivinil-alkohol alapt szalpaplanokat allitottunk eld. A pasztazd elektronmikroszkoppal
(SEM) késziilt felvételek azt mutatjak, hogy egységes porodzus szerkezetek alakulnak ki a
folyamat soran. Ezen anyagok klorition-tartalmat ionkromatografiaval hataroztuk meg és
vizsgaltuk a klorition hosszitavu stabilitasat.

[11Um, I. C., et al.: Biomacromolecules, 2004 5(4): 1428-1436.
[2] Wang, X., et al. Polymer 2005 46(13): 4853-4867.
[3] Liu, Y., et al. Carbohydrate Polymers 2011 83(2): 1011-1015.

Az anyagi forrasért koszonetet mondok az NKFIH OTKA K-139140 szamu palyazatnak. A C1775385
szamu projekt a Kulturalis és Innovaciés Minisztérium Nemzeti Kutatasi Fejlesztési és Innovacios
Alapbél nyujtott tamogatasaval, a KDP-2021 palyazati program finansziroziasiban valésult meg.

Koszonjiik az anyagi tamogatast a Premed Pharma Kft.-nek.
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Fém tartalmu nanorészecskék antibakterialis és citotoxikus hatasa,
irodalmi osszefoglalas

Sarolta Halmdczki, Angéla Jedlovszky-Hajdu

Nanokémiai Kutatécsoport, Biofizikai és Sugarbiologiai Intézet, Semmelweis Egyetem

Bevezetés, célkitiizések: Napjainkban a multirezisztens-baktériumok elterjedése
kiilonosen nagy kihivast jelent a kronikus sebek gyogyuldsanal. Ezek a sebek nem
kezelhetéek hatékonyan a hagyomanyos antibiotikumokkal, ezért alternativ modszereket
¢s komponenseket vizsgalnak ezek helyettesitésére. [1] [2] A fém tartalmu
nanorészecskék (MeNP-k) ilyen tekintetben igen igéretes anyagok lehetnek, mivel
szignifikans antibakteridlis aktivitassal rendelkeznek azzal az elénnyel, hogy jelenleg a
baktériumok még nem alakitottak ki ellenilik rezisztanciat. [3] Ugyanakkor a MeNP-k
alkalmazasa kihivast jelenthet, mivel a mikroorganizmusokkal szembeni toxikus hatasa
nem szelektiv, tehat citotoxikus tulajdonsaguak. [2] Szamos kutatdsi cikk jelent meg,
amely a kiilonbozé6 MeNP-k sebgyogyité alkalmazhatosdgat vizsgélja. Azonban
hianyp6tld lenne egy olyan attekintd cikk, amely Osszehasonlitja a legigéretesebb
MeNP-k antimikrobialis és citotoxikus tulajdonsagait. Ez a cikk hozzajarulna egy
rendkiviil komplex téma éatlathatésagahoz, ezzel iranyt adva a jovdébeli kutatdsoknak is.

Kovetkeztetések: A munka soran eziist-, arany-, réz-, vas- ¢és cinktartalmu
nanorészecskék sebgyogyitd alkalmazhatdsdgaval kapcsolatban tobb mint 50 tudomanyos
cikket tanulmanyoztunk. Az Osszehasonlitds sordn elsdsorban az antimikrobialis
aktivitasra, illetve a citotoxikus hatdsra helyeztiilk a hangsulyt. Sok esetben a MeNP-ket
nem Onmagukban, hanem bevonatokkal, gélekkel, vagy mas hatdanyagokkal, példaul
hagyoméanyos antibiotikumokkal egyiitt alkalmaztdk. Az antibiotikus hatés
meghatarozasahoz szdmos Gram-pozitiv és Gram-negativ baktériumtipust kezeltek fém
nanorészecskékkel, a citotoxicitast pedig rakos €s egészséges sejtvonalakon is vizsgaltak.
Szamos citotoxicitads-csokkentd, illetve antimikrobidlis hatast erdsitd egyedi modszert
fejlesztettek ki, azonban altalanossagban elmondhatd, hogy a MeNP-k hatasa dozis-,
forma- ¢s méretfliggd, de az expozicids i1d6 ¢és a felhasznalt sejtvonal, illetve baktérium
torzs sem elhanyagolhat6 tényezd a vizsgalatok soran.

A kutatast az NKFIH FK 137749; TKP2021-EGA-23 tamogatta.

Forrasok
C. Liao, Y. Li, S.C. Tjong, Bactericidal and cytotoxic properties of silver nanoparticles, Int. J. Mol. Sci. 20
(2019). https://doi.org/10.3390/ijms20020449.

N. Naderi, D. Karponis, A. Mosahebi, A.M. Seifalian, Nanoparticles in wound healing; from hope to
promise, from promise to routine, Front. Biosci. - Landmark. 23 (2018) 1038-1059.
https://doi.org/10.2741/4632.

L. Wang, C. Hu, L. Shao, The antimicrobial activity of nanoparticles: Present situation and prospects for
the future, Int. J. Nanomedicine. 12 (2017) 1227-1249. https://doi.org/10.2147/1JN.5121956.
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Fotokatalitikus rendszerek fejlesztése szén-szén kapcsolasok Kkivitelezésére

Gémes Gergd®, Richter Dora?, Kisszékelyi Péter’, Kupai Jézsef®
“Budapesti Miiszaki és Gazdasagtudomanyi Egyetem, Vegyészmérnoki és Biomérnoki Kar, Szerves Kémia és

Technologia Tanszék, 1111 Budapest, Miiegyetem rkp. 3.
bComenius University Bratislava, Department of Organic Chemistry, 842 15 Bratislava, Ilkovicova 6.

Az elmult évszazad soran felfedezték, hogy a fényenergia felhasznalhaté kémiai reakciok
kivitelezésére. A fotokatalizis addig ismeretlen kotések, illetve szerkezetek felfedezését tette
lehetdvé, manapsag pedig reneszanszat €li, és segitségével 0j szintetikus utak nyithatoak meg.

Munkédm sordn célom volt fotokatalitikus rendszerek fejlesztése, valamint azok alkalmazasa
C—C kapcsolasi reakciokban. El6szor eldkisérleteket végeztem, melynek soran sikeriilt
igazolnunk a vart termék keletkezését, ezzel bizonyitva a rendszer miikodoképességét. Az
elokisérletek soran legjobbnak bizonyuld protokollt alkalmaztam trifluormetilezési
reakciokban is, am a reakcidelegy tulmelegedése meggatolta a termék keletkezését. A jobb
hiitést szem eldtt tartva terveztem egy Uj késziilék elrendezést, amelyben néhany kezdeti
nehézség utan sikeriilt megvaldsitani a 4-metilsztirol aminotrifluormetilezését. (1. abra)
Mivel csoportunk organokatalizissel foglalkozik, igy a fémkomplexek mellett egy
nehézfémmentes fotokatalizatort, a 4CzIPN-t vizsgaltam a tovabbiakban. Az els6 két reaktor
fényforrasat LED-szalagok képezték. A nagyobb fényintenzitds érdekében pedig
beszereztiink egy nagy teljesitményli Kessil LED-lampat is, hiszen a fotokatalitikus
reakcidkban a fényintenzits fontos paraméter. Ezt egy ideiglenes, hazi készitésii reaktorban
teszteltem. A két reaktort Osszehasonlitottam egy 4CzIPN altal katalizalt fotokémiai
szén—szén kapcsoldsi reakcidban dimetil-malonat és 1,1-difeniletilén kozott. (1. dbra) A
nagyobb intenzitds meghozta a vart eredményt: a LED-szalagos reaktorban 40% termelést,
mig a Kessil lampaval 69% termelést sikeriilt elérnem.

=

o]
1r\.] |FJb5, 11y 2
\)k RO, Ar, szh abst s
kés LED 52

¢Fs —+ Tzp

rro]/4CZIP1
M el COMe Fh :\t M=CHW Ar;szh
kék LED

Azalkalmazottkatalizatorok
2+
"
o
] =
?\.,,,"i i
R
\""/1 Sy F ]
|r\|_“. C
4CzIPN =
P
k- Ru{bpy);

1. abra: A kutatomunkam soran hasznalt fotokémiai rendszerek

A szerzok koszonik az OTKA (FK138037), Nemzeti Labor Program (PharmaLab,
RRF-2.3.1-21-2022-00015) és a Richter Talentum Alapitvany anyagi tAmogatasat.
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Aza-BODIPY tipusu fényérzékenyité anyagok szintézise
Hlogyik Tamads, Dr. Mernyak Erzsébet

Szegedi Tudomdnyegyetem, Gyogyszerésztudomanyi Kar, Farmakognoziai Tanszék, 6720 Szeged, E6tvés utca 6.
Szegedi Tudomanyegyetem, Természettudomanyi és Informatikai Kar, 6720 Szeged, Dom tér 8.
hlogyik@chem.u-szeged.hu

Az utobbi években a BODIPY alapvazas vegyiiletcsaladba tartozo
(4,4-difluoro-4-bora-3a,4a-diaza-s-indacén) vegyiiletek kivalé kémiai, fizikai és fotokémiai
tulajdonsagaik miatt felkeltették a figyelmet. Ezek a fluoroférok magas abszorpcids
egyiitthatoval ¢és jo kvantumhatasfokkal rendelkeznek, igy a fotodindmids terapidban
fényérzékenyitd anyagokként széleskoriien alkalmazhatok, de az alacsony gerjesztési
hullamhossz (<600 nm) korlatozza felhasznalhatdésagukat [1]. A mezo-helyzetben nitrogén
atomot tartalmazé aza-BODIPY szarmazékaik fényemisszidja a vords tartomanyba tolodik,
igy kevésbé karositjadk a sejtkomponenseket, és szuperfelbontdsu mikroszkopiai
vizsgalatokban is hatékonyabban alkalmazhatok [1, 2]. Az utobbi idoben egyre inkabb kezd
elterjedni az aza-BODIPY alapvazas vegyiiletek fényérzékenyité anyagként valod
felhasznalasa is a fotodindmias terapidban [3].

Kutatasaink sordn célunk volt olyan, kiilonb6zé funkcids csoportokat tartalmazo
aza-BODIPY alapvazzal rendelkezd anyagok eldallitasa, melyek fényemisszidja a voOros
tartomany felé tolodik. Egyiittmiikodésben terveztiikk az jonnan eldallitott szarmazékok
fotodinamias terapiaban vald alkalmazhatosaganak vizsgalatat. Tovabbi céljaink kozott
szerepelt a leghatékonyabb ¢s leggyorsabb szintézisutvonal megtaldldsa a zold kémia
elveinek megfelelden.

Sikeriilt olyan stratégiat kidolgoznunk az elééllitasukra, amely elkeriili a halogénezett
reagensek hasznalatat, és az irodalmi forrasokkal ellentétben, sokkal révidebb reakcioidével
¢s kisebb olddszermennyiséggel dolgoztunk.

Munkénk soran kulcs reakciolépésként a réz(I)-katalizalt azid-alkin cikloaddicids reakciot
alkalmaztuk. Az eldallitott fényérzékenyitd anyagok (a tetrafenil-aza-BODIPY, annak
propargil, valamint két triazolil szdrmazéka) fotodinamias aktivitasat vizsgaltuk az A431
emberi boérlaphdm karcinoma sejtvonalon. A négy vizsgalt vegyiilet elhanyagolhato sotét
toxicitast mutatott, mig kettonél jelentds fototoxicitast allapitottunk meg. Ezek koziil
kiemelendd a két hidrofil oldallancot tartalmazo trietilénglikol-szarmazék, amely eddig nem
ismert vegylletként az irodalomban is egyediilallo, alacsony nanomolos ICs, értékkel
rendelkezik. JovOobeni felhasznalasukat tekintve, ezen szarmazékok szamos teriileten
igéretesek lehetnek, mert nem tartalmaznak halogén- vagy nehézfématomot, eldallitasuk
megfelel a zold kémia alapelveinek, €s alacsony sotét toxicitassal rendelkeznek.

[1] T. Kowada, H. Maeda, K. Kikuchi.: Chem. Soc. Rev, 44, 2015, 4953—4972.
[2] J. Killoran, L. Allen, J.F. Gallagher, W. M. Gallagher, D.F. O’Shea.: Chem. Commun, 2002 (17), 1862—1863.
[3]S. G. Awuah, Y. You.: RSC. Adv, 2012 (2), 11169-11183.

Koszonjiik az NKFIH OTKA SNN 139323 tamogatasat.
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Bioldgiailag aktiv kannabigerol szarmazékok eléallitasa Mannich

reakcioval

Toth Gergely, Loricz Eszter Boglarka, Dr. Bakai-Bereczki Ilona

Debreceni Egyetem, Gyodgyszerészi Kémia Tanszék 4032, Debrecen, Nagyerdei krt. 98

Bevezetés

A CBG, vagy kannabigerol egyike a Cannabis sativaiban megtaldlhatd szdmos
kannabioidnak. A szervezetben szdmos receptorhoz kotédik, amitdl jelentds terapids
potencialt mutat fajdalomcesillapitoként, gyulladasgatloként [1], metabolikus, GI és
kardiovaszkularis megbetegedések ellen alkalmazva, vagy akar tumor terapiaban.

Célkitiizés

Munkank céljai kozott szerepelt a CBG fenolos hidroxil-csoportjai melletti szénatomokra
kiilonb6zé aminok kapcsoldsa Mannich tipusu reakcidval. Az eldallitott szarmazékok
antibakteridlis, antiviralis, rdkellenes, és antioxiddns hatasait vizsgaltdk, illetve borsejtek
esetében meghataroztak az életképességre és faggyulipid termelésre gyakorolt hatasukat.

Modszertan

A szarmazékok eldallitdsahoz szerves kémiai preparativ modszereket alkalmaztunk. A
reakciok végbemenetelét és a termékek tisztasdgat vékonyréteg kromatografiaval
ellendriztiik, a tisztitdst oszlopkromatografidval végeztik. A termékek azonositasahoz
MALDI-TOF témegspektrometriat és NMR spektroszkopiat hasznaltunk.

Eredmények

Az aminocsoportokkal moddositott CBG szdrmazékok bioldgiai vizsgéalata alapjan az
anyagaink antibakterialis hatasa gyengébb volt az anyavegyiiletnél, azonban néhany
szarmazeék SARS-CoV-2 és rak ellenes hatasa kitlindnek bizonyult.

[1.] Robaina Cabrera, C.L., et al., Pulm Pharmacol Ther, 2021. 69: p. 102047.

Koszonetnyilvanitas

A munkat a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios Hivatal (NKFIH) ,,OTKA” FK 142315 palyazata
tamogatta.

A Kkutatas az EU tamogatasaval, és az Europai Regionalis Fejlesztési Alap tarsfinanszirozasaval a
GINOP-2.3.4-15-2020-00008 projekt keretében valésult meg.

A publikacié/prezentacio/poszter elkészitését az EFOP-3.6.1-16-2016-00022 szamu projekt tamogatta.
A projekt az Eurépai Unié timogatasaval, az Europai Szocialis Alap tarsfinanszirozasaval valésult meg.
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Antitumor hataso protoflavon-indol hibrid vegyiiletek eloallitasa és
vizsgalata

Girst Gabor *, Lopes Elizabeth A. °, Barcherini Valentina®, Gongalves Lidia M. ", Santos
Maria M. M.", Wang Hui-Chun ¢, Hunyadi Attila *

“ Szegedi Tudomanyegyetem, Gyogyszerésztudomanyi Kar, Farmakognoziai Intézet, 6720, Szeged. Eotvos u. 6.
b Research Institute for Medicines, Faculty of Pharmacy, Universidade de Lisboa, Av. Prof. Gama Pinto,
1649-003 Lisboa, Portugal.

¢ Graduate Institute of Natural Products, Kaohsiung Medical University, ShihChuan 1st Rd. 100, Kaohsiung
807, Taiwan

A mellrak napjaink egyik legelterjedtebb rakos megbetegedése, amely évente tobb mint
keétmillid nét érint. A tripla-negativ eml6karcindoma a legnehezebben kezelhetd altipus, mivel
a jelenlegi kezelési lehetdségek korlatozottak és kemoterapias szereket igényelnek. Eppen
ezért elengedhetetlen 1) kezelési mdodszerek keresése.

A protoflavonok ritka, nem aromas B gytiriivel rendelkezd természetes flavonoidok, amelyek
jellemzden pafranyfélékben fordulnak eld. Ezek a protoflavonok apoptoézist indukélnak, és
képesek gatolni a checkpoint kinaz 1 (Chk-1) ATR altal kozvetitett aktivalodasat, amely a
DNS-kérosodasra adott valaszmechanizmus egyik kulcsfontossagu 1épése [1].

A legtobb rdkos sejtben a pS53 fehérje inaktivalt vagy mutdlodott, igy nem képes
tumorszuppresszorként miikddni. Tobb indol tipust vegyiiletrdl is kimutattdk, hogy képesek
ezt a folyamatot ellensulyozni. Egyes triptofanbol szdrmazé oxazoloizoindolinonok képesek a
mutans pS53 funkcidjanak helyreallitasara, mig a spiropirazolin-oxindolok apoptozist
indukdlnak és felszabalyozzak a p53 éllanddsult szintjét [2, 3]. Az ATR-gatlo vegyiiletek
viszont szelektiven toxikusak a mutans p53-at expresszalo rakos sejtekre [4].

Jelen tanulmanyban 0j hibrid vegyiiletek eldallitasat tlztik ki célul a fenti, eltérd
tumorellenes mechanizmussal rendelkezd vegyiiletek kombindlasaval, a fokozott
tumorellenes aktivitds elérése érdekében. Modositott oldallancokat ¢és réz(I)-katalizalt
alkin-azid cikloaddikcids reakcidkat (click-reakcid) felhasznalva 17 1j hibrid vegytiletet
szintetizaltunk. Az MTT teszten a legjobb vegyliletek néhany mikromolos antitumor ICs,
értéket mutattak az MCF-7 és MDA-MB-231 sejtvonalakon. Szamos hibrid vegyiilet mutatott
jelentds szelektivitast a tripla-negativ MDA-MB-231 sejtvonallal szemben. A legaktivabb
vegyiiletek a doxorubicin-indukalta DNS-karosodasra adott vélaszt a Chk-1 ATR-fiiggd
aktivalodasanak gatlasan keresztiil modulaltak, mikdzben a Chk-2 aktivalodasat novelték.
Eredményeink arra utalnak, hogy a hibridek 0j vezérmolekuldkként szolgalhatnak a tripla
negativ emldrak ellen [5].

[1] A. D. Latif, et al.: Antioxidants, 2020 (9), 519.

[2] A. S. Gomes, et al.: Biochimica et Biophysica Acta (BBA) - General Subjects, 2020 (1864), 129440.
[3] R. C. Nunes, et al.: European Journal of Medicinal Chemistry, 2017 (139), 168-179.

[4] P. M. Reaper, et al.: Nat. Chem. Biol., 2011 (7), 428-430.

[5] G. Girst, et al.: RSC Medicinal Chemistry, 2023 (14), 1778-1786.

]
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J
J
Koszonetnyilvanitas: Késziilt a Kétoldali tudomanyos és technologiai (TéT) egyiittmékodési palyazat

keretében (NKFIH, 2018-2.1.15-TET-PT-2018-00016).
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Uj,
[1,2,4]triazolo[1,5-a]pirimidin vazas GABA; pozitiv allosztérikus

modulatorok szintézise

Petro Jozsef Levente?®, Borza Istvan®, Roman Viktor?, Bobok Amrita Agnes”, Eles Janos®

“Richter Gedeon Nyrt. 1103 Budapest, Gyomrdi ut 19-21.

Az irodalomban szamos GABAj receptoron hat6 pozitiv allosztérikus modulatorra (PAM)
talalhatunk példat [1-3]. Ezek nagy eldnye az agonistdkkal szemben (amilyen pl. a baklofén
is) hogy a receptort a szinaptikus aktivitastol fiiggden aktivaljak, ezaltal kevesebb
mellékhatas tapasztalhat6. Elonyei ellenére még sincs a klinikai gyakorlatban FDA (United
States Food and Drug Administration) altal engedélyezett PAM.

Kutatdsaink soran olyan 0j vegyiileteket szintetizaltunk, és vizsgaltunk in vitro melyek
potencidlisan szoba johetnek mint GABAj pozitiv allosztérikus modulatorok. Az irodalmi
referencia CMPPE-bdl kiindulva, a scaffold hopping elvet kdvetve, sikeresen azonositottunk
egy 1j, aktiv kozponti vazat. Tobblépesés gydgyszerkémiai optimalizacidval, a
szubsztituensek fokozatos helyes megvalasztasdval jutottunk az 1 vegyiilethez, mely 25
nM-os aktivitasdval a referenciavegyliilethez képest tobb mint egy nagysagrenddel
pontensebb.

®
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PAM EC,,:610 nM PAM ECy:25 oM

[1] S. Urwyler et al.: J. Pharmacol. Exp. Ther., 2003 (307), 322-330.
[2] S. Guery et al.: Bioorganic Med. Chem. Lett., 2007 (17), 6206-6211.

[3] E. Perdona et al.: Neuropharmacology, 2011 (61), 957-966.
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Mikrotalca rendszeren alapuld, nagy ateresztoképességii
enantiomerszeparacios eljaras kidolgozasa

Javor Bilint?, Vezse Panna®, Golcs Adam®™", Huszthy Péter?, Toth Tiinde™*

“Budapesti Miiszaki és Gazdasdagtudomanyi Egyetem Szerves Kémia és Technologia Intézet , Budapest,
Miiegyetem rkp. 3, 1111
b Semmelweis Egyetem Gydgyszerészi Kémiai Intézet, Budapest, Hégyes Endre u., 1092
‘Energiatudomanyi Kutatokozpont, Budapest, Konkoly-Thege Miklos ut 29-33, 1121

Kutatomunkank sordn olyan enantiomerelvalasztasi modszert terveztiink, amely
hozzajarul az automatizalt, kisléptéki, szintetikus modszerekkel nyert kirdlis molekuldk nagy
ateresztoképességli enantiomerszeparaciojahoz. Konnyen hozzaférhetd rezolvaloszerek lipofil
észtereit allitottuk eld és folyadékmembranként hasznaltuk Oket egy mikrotalca indifferens
PVDF polimerfeliiletén. A kiralis modellvegyiileteket racém keverékiik vizes oldataibol
kiindulva inkubaltuk ezéltal dusitva az adott szelektormolekulabol készitett membran altal
kevésbé preferdlt enantiomerjiiket. Az enantiomerelvalasztas azaltal kovetkezett be, hogy a
folyadékmembranok belsejében a lipofil enantiomertiszta gazdamolekuldk eltérd stabilitast
diasztereomer koordinacios komplexeket képeztek a kiralis molekuldk enantiomerjeivel. Ez
az enantiomerfelismerés az eldényben részesitett izomer nagyobb megoszlasi aranyat
eredményezte a membranfazisban, igy az eljaras lehetdvé teszi a membranon kiviil a kevésbé
preferalt konfiguracidju enantiomer felhalmozodasat. Jelen eldadas egy 0j, mikrotalcaval
integralt sztereoszelektiv membrandusitasi technikardl szamol be, amely lehetdvé teszi a
rokon szerkezetli vegyiiletek preparativ 1épték alatti parhuzamos, automatizalhaté

enantiomerdusitasat.

egymast kévetd parhuzamos enantiomerdusitas

kevésbé preferalt
racematok vizes oldata enantiomerben disitott oldat
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Kiilon koszonet Pikler Gergonek a munkat inspiralé beszélgetésekért. A szerzok koszonetiiket fejezik ki
Ster Danielnek és Molniarné Bernath Ritinak a hasznos technikai tamogatisért. Koszonet Laszlé
Szabolesnak az Wj vegyiiletek jellemzésében nytdjtott segitségéért és Mihalec Melinddnak a
spektroszkopiai adatok kiértékelésében nyujtott hozzajarulisaért.
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Perszulfat-ionok hatasa a ZnO heterogén fotokatalitikus aktivitasara
trimetoprim bontasa soran

Veres Bence, Vas Benjamin, Alapi Tiinde
Szegedi Tudomanyegyetem, Molekularis és Analitikai Kémiai Tanszék, 6720 Szeged, Dom tér 7-8.

Napjainkban a vizkezelés egyik megoldast siirgetd probléméja a nem biodegradalhato, és
biologiai hatassal rendelkezd szerves vegyiiletek eltavolitasa, melyek a konvencionalis
biologiai kezelés utan is jelen vannak a vizben. Erre jelenthetnek megoldast a
gyokgeneralason alapul6 nagyhatékonysagt oxidacios eljarasok, mint utokezelési modszerek.
Ezek kozé tartozik a heterogén fotokatalizis, amely soran a félvezetd fotokatalizatort
megfelel6 hullamhosszisagi fénnyel megvildgitva abban toltésszeparacid jon létre. A
fotogeneralt toltések élettartamat, ezen keresztiil pedig a modszer hatékonysagat jelentdsen
befolyésoljak a rendszerben 1évé komponensek. Perszulfat eljarassal kombinalva a heterogén
fotokatalizis  hatékonysidga novelhets. A  peroxodiszulfat-ion (S,0,>, PDS) és
peroxomonoszulfat-ion (HSOs, PMS) egyrészt hatékony elektron befogdként, masrészt a
hidroxilgyokh6z (‘OH) hasonlé reaktivitassal ¢és oxidacidos potenciallal rendelkezd
szulfatgyokion (SO,") forrasként is novelheti az eljaras hatékonysagat. [1,2]

Munkénk sordn a trimetoprim antibiotikum hatéanyagot hasznaltuk modellvegyiiletként
ZnO/PMS ¢s ZnO/PDS eljarasok vizsgalatanal, 365 és 398 nm-en sugarzo6 LED-eket
alkalmazva fényforrasként. Mindkét perszulfation hozzéadasa jelentdsen névelte a ZnO, mint
fotokatalizator hatékonysagat. A trimetoprim PMS és PDS jelenlétében oldott O, nélkiil is
atalakult, ami a perszulfat s6k hatékony elektronbefogd szerepét igazolta. Ugyanakkor
gyokfogok segitségével bizonyitottuk, hogy a SO, mellett a "OH képzddés sebessége is nd,
hozzajaruldsa az atalakuldshoz szignifikdns marad. Emellett a ZnO katalitikus aktivitdsa
harom cikluson keresztiil nem valtozott a perszulfat sok jelenlétében, azaz a katalizator nem
szenvedett szerkezeti karosodast.

A matrixhatds vizsgalatara biologiailag kezelt kommunalis szennyvizet hasznaltunk, mely
jelentds mennyiségli C1" és HCO;™ iont tartalmaz. A szervetlen ionok jelentdsen befolyéasoljak
a ZnO feliiletén lejatszodd folyamatokat és gyokfogoként is csokkenthetik az atalakulas
hatékonysagat. Szerepliket €s hatasukat egyrészt a trimetoprim, masrészt a PDS atalakulasi
sebességén keresztiil vizsgaltuk. Eredményeink alapjan a szervetlen ionok, az oldott O, és a
szerves vegyiiletek egyiittes jelenléte és egymassal valo versengése az adszorpcios helyekért,
a fotogeneralt toltésekért, valamint a képzddd gyokokért Osszetett modon befolyasolja a
kialakul6 gyokkészletet és ezen keresztiil a hatékonysagot.

[1]J. Lee, U. von Gunten, J. Kim: Environmental Science and Technology, 2020 (54), 3064-3081
[2] M. Nafradi, T. Alapi, B. Veres, L. Farkas, G. Bencsik, Cs. Janaky: Materials, 2023 (16), 5920

A szerzok koszonik az Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovaciés Hivatal (NKFIH) FK132742 szamu
OTKA palyazat timogatasit. Veres Bence koszoni a Kulturdlis és Innovaciés Minisztérium

UNKP-23-3-SZTE-534 kédszamu Uj Nemzeti Kivalésag Program tamogatasat.
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A szén-dioxid elektrokémiai atalakitasat befolyasolo paraméterek rés
nélkiili elektrolizalo cellaban

Samu Angelika Anita*”, Dr. Endrédi Balazs®, Dr. Janiky Csaba®’

Szegedi Tudomdanyegyetem, Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszék, 6720 Szeged, Rerrich Béla ter 1.
beChemicles Zrt., 6726 Szeged, Alsé kikété sor 11.

Aktudlis kornyezetvédelmi feladata korunk tdrsadalmanak a levegében felhalmozddott CO,
koncentraciojanak csokkentése. A légkorben megemelkedett CO, mennyiség hozzajarul
olyan globalis kornyezeti valtozasokhoz, mint a klimavaltozas. A CO, elektrokémiai
redukcidja egy igéretes ¢&és biztonsdgos moddszer a pontforrdsok (pl. cementgyér)
kibocsatasanak csokkentésére. Az elektrokémiai modszerek miikddtetése megvaldsithatd
rendelkezésiinkre 4llo, megjuld energiaforrasok felhasznalasaval (pl. Nap, szél). A
segitségével egy kornyezetkiméld és fenntarthatd technoldgia alakithato ki. [1]

A Szegedi Tudoményegyetemen miikodé kutatocsoportunkban olyan elektrolizald celldk
fejlesztésével foglalkozunk, amelyek segitségével a CO, gazfazisu elektrokémiai redukcioja
valosithatd meg. A kisérleteinknél egy kételektrodos, Osszepréselt cellat alkalmazunk (rés
nélkiili), ahol nincs az elektrod-membran-elektrod rétegek kozott folyadékréteg. Ezekben
kereskedelmi forgalomban elérhetd katalizatorokat, gazdiffuzids rétegeket, porusos transzport
rétegeket és anioncseréld membranokat alkalmazunk. Célunk az elektrolizald celldn beliil
alkalmazott komponensek és a kisérleti koriilmények (cellahdmérseklet, CO, gz dramlasi
sebessége, gdznedvesitd homérséklete, elektrolizdld cellan atfolyd aramsiirliség)
optimalizalasa a hosszatava (>1000 o6ra) szelektiv és stabil miikddés fenntartasara. A
megfeleld hosszutavii miikodésnek szdmos kritériumnak meg kell felelnie (nagy
energiahatékonysag, alacsony cellafesziiltség, nagy CO képzddési sebesség, stabilitds) —
ezeket egylittesen vizsgaljuk a kisérletek soran.

Az elektrolizald cella komponenseinek feltérképezése érdekében vizsgaltuk a kiilonb6zo
komponensek hozzajaruldsat a cellafesziiltség és a termékeloszlas valtozasara. A kisérleti
paraméterek egymasra gyakorolt hatasat figyeltiilk meg. Az elektrolizalo cellak elektrokémiai
viselkedésének felderitését elektrokémiai modszerek segitségével (linedris voltammetria,
kronoamperometria, impedancia spektroszkopia) végezziik. A hosszatava, allando
fesziiltségen vagy aramerdsségen torténd elektrolizisek soran keletkezd termékeket (CO, H,)
egy gazanalizator segitségével analizaljuk.

[1] A. A. Samu, A. Korméanyos, E. Kecsenovity, N. Szilagyi, B. Endrddi, C. Janaky, ACS Energy Lett. 2022 (7),
1859-1861.

Az Innovacios és Technolégiai Minisztérium KDP-2021 kodszamu Kooperativ Doktori Program Doktori

Hallgatéi Osztondij Programjanak a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovaciés alapbél finanszirozott

szakmai timogatasaval késziilt.
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Toxikus vegyiiletek képzodése és bomlasa vizkezelési eljarasokban: a
citromsav klorozasa

Angyal David*®, Papp Laura®, Szabé Maria*", Fabian Istvan™"

“ Debreceni Egyetem Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszék, Debrecen
*HUN-REN-DE Osszetett Homogén és Heterogén Fazisu Kémiai Reakciék Mechanizmusa Kutatécsoport,
Debrecen

A vizkezelési eljardsok soran kémiai és bioldgiai fertdtlenitést is alkalmaznak. A kémiai
fertétlenitések soran erélyes oxidaloszereket haszndlnak, mint példaul klort, hipokldrossavat,
vegyiiletek jelenlétében, oxidativ kézegben mono-, di- és trikloraminok jelennek meg, amik
masodlagos fertdtlenitdszerek. Alapvetd probléma azonban, hogy szerves komponensek
jelenlétében trihalometdnok, valamint halogén-ecetsavak képzOdhetnek. Nitrogén tartalmu
vegyiiletek oxidacidja pedig toxikus nitrozovegyiiletek képzddését eredményezi.[1]
Kutatomunkank sordn a citromsav-hipoklorossav modell reakciot tanulmanyoztuk
részletesen, mivel irodalmi eredmények alapjan ebben a folyamatban tobbféle haloecetsav is
képzddhet.[2] Kidolgoztunk egy olyan Osszetett analitikai mddszert, ami lehetdveé teszi a
jelentds toxicitastt haloecetsavak, mint termékek pontos mennyiségét ionkromatografias
modszerrel, mig a hipoklérossavat spektrofotometridsan tudtuk detektdlni. A moddszer
optimalizalasa sordn meghataroztuk a kimutatdsi ¢és meghatdrozasi hatarértékeket a
monoklor-, diklor-, illetve triklorecetsav, valamint a citromsav esetében. A reakcioelegy
NMR vizsgalata alapjan megallapithato, hogy kloroform is jelen van a rendszerben, ahogyan
valtoztatasa sordn meghataroztuk a termékek aranyanak valtozasat az 1d6 fliggvényében.
Tovabbi célunk, hogy a tanulmanyozott folyamat részletes kinetikai modelljét és végiil a
reakcio részletekbe mend mechanizmusat is meg tudjuk adni.

[1] Xiaochao Duan, Xiaobin Liao, Jianfei Chen, Shuguang Xie, Huan Qi, Fei Li, Baoling Yuan, Science of the
Total Environment, 2020, 744, 140833.

[2] Yuto Tada, José Andrés Cordero, Shinya Echigo, Sadahiko Itoh; Chemosphere, 2021, 263, 127862.

A Kutatishoz tamogatist nytdjtott a Nemzeti Kutatisi, Fejlesztési és Innovaciés Hivatal (OTKA
K-139140).

72



The effect of single crystal TiO,/perovskite band alignment on the Kinetics

of electron extraction

Xiangtian Chen®, Ramsha Khan", Nikolai Tkachenko®, Csaba Janaky™, Gergely Ferenc
Samu™*"

“Department of Physical Chemistry and Materials Science, Interdisciplinary Excellence Centre, University of
Szeged, Aradi Square 1, Szeged, H-6720, Hungary

b Photonic Compounds and Nanomaterials, Chemistry and Advanced Material Group, Tampere University,
Finland

‘ELI ALPS, ELI-HU Non-Profit Ltd., Wolfgang Sandner street 3., Szeged, H-6728, Hungary

Lead halide perovskites are promising light absorbers in the field of light conversion devices
(e.g., solar cells [1], photodetectors [2], light-emitting diodes [3]). Among these devices, its
most prominent application is in solar cells. The overal efficiency of a perovskite based solar
cell can be largely affected by the charge extraction kinetic at the charge transfer layer (CTL)
and perovskite interface. In this study, the electron extraction process between perovskite and
TiO, single crystals of (100), (110) and (111) facets are probed by transient absorption
spectroscopy (TAS) and time resolved photoluminescence (TRPL). By combining these two
techniques, we are able to track the charge dynamic after light excitation from sub
picoseconds to several hundreds of nanoseconds. TiO, (100), which has the largest
conduction band and fermi level difference with perovskite among the three facets, shows a
fastest hot electron extraction kinetic. Although the accumulated electrons in TiO, (100)
hinder band edge electron extraction in the following several nanoseconds. The process is
accelerated again after those accumulated electrons go through back electron recombination.
Furthermore, the study also shows the importance of varying excitation fluence while
carrying out charge transfer study.
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[1] G. Li et al. Science, 2023 (1979) 379, 399—403.
[2] C. Liu et al. Advanced Science, 2019, 6.
[3] H. Cho et al. Science, 2015 (1979) 350, 1222—1225.
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Photoelectrochemical CO: Reduction on Au-decorated Sb,Se;
Photocathodes
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Direct photoelectrochemical (PEC) CO, reduction is one of the promising routes to produce
alternative fuels. Sb,Se; has gained attention as a photo-absorber in PEC hydrogen evolution
reaction studies because of its favorable band positions while having a bandgap of 1.1 — 1.3
eV, similar to that of Si [1].

Herein, we studied photoelectrodes with architecture FTO/Au/Sb,Se;/TiO,/Au for CO,
reduction reactions (CO2RR). The fabrication followed a simple spin-coating technique
whereby nanorod-like structures were obtained for the Sb,Se;, as shown in the SEM images
[2]. A 60 nm layer of TiO, was deposited via ALD which acted as both an electron transfer
layer and a protective coating. Nanoparticles of Au were deposited as co-catalysts on top of
the assembly through photo-assisted electrodeposition methods, using three different
deposition potentials and three different loading of catalysts. SEM images showed that the
morphology, density, and growth of the Au nanoparticles were dependent on the applied
potential during deposition.

The photoelectrode performance for CO2RR was investigated and benchmarked against a Au
foil. A photocurrent density of 7.5 mA c¢cm™ at —0.5 V vs. RHE was recorded, which is a 3x
increase compared to the Au foil in similar conditions under dark (2 mA cm™). An average
faradaic efficiency of 25 + 6% for CO and 63 + 12% for H, was recorded for the set of
photoelectrodes, independent of the deposition conditions. This set of results provide an
encouraging reason for Sb,Se;-based photoelectrodes in solar-to-chemical applications,
particularly in CO, conversion applications.

[1] R. Vadapoo, S. Krishnan, H. Yilmaz and C. Marin, Phys. Status Solidi B, 2011 (248), 700-705.
[2] J. Kim, W. Yang, Y. Oh, H. Lee, S. Lee, H. Shin, J. Kim and J. Moon, J. Mater. Chem. A, 2017 (5),
2180-2187.

Acknowledgments: We would like to thank Dr. Veronika Hanyecz for her help in the Au underlayer
deposition procedure. This project has received funding under the European Union’s Horizon 2020
research and innovation program from the European Research Council (ERC, Grant Agreement
#899747) and under the Marie Sklodowska-Curie grant agreement no. 861151 Solar2Chem. The Authors
also thank the Hungarian support through the project no. RRF-2.3.1-21-2022-00009, titled National
Laboratory for Renewable Energy. This has been implemented with the support provided by the
Recovery and Resilience Facility of the European Union within the framework of Programme Széchenyi
Plan Plus. The ELI ALPS project (GINOP-2.3.6-15-2015-00001) is supported by the European Union and
co-financed by the European Regional Development Fund.
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Az aerogélek a vilag legkisebb siirliségli szilard anyagai, melyek nagy porozitassal és fajlagos
feliilettel rendelkeznek, mindemellett kitiind elektromos és hdszigeteld anyagok.

Felhasznalasuk soran sok esetben keriilhetnek nedves levegdbe, vagy vizes kornyezetbe, ami
miatt elengedhetetlen a hidrataciojuk tanulméanyozasa, melyet kiilonb6zé nemkonvencionalis
folyadékfézisﬁ NMR technikakkal Valésitottunk meg [1] J elen elc’iadésban két eltér6

crer

melyek koziil az egyik rigid, a masik ﬂex1b111s sajatsagot mutat [2].

Mindkét aerogél térhalds polimerek nanométeres lancaibol épiil fel, melyek nehezen
definialhaté poérusgeometriat alakitanak ki, amit a pasztazo elektronmikroszkopids felvételek
is mutatnak. Mind a N,adszorpcids-deszorpciés porozimetria, mind az NMR
krio-porozimetria alapjan elmondhatd, hogy mindkét aerogél porusai foként a mezoporusos
mérettartomanyba esnek (d,,,.,, = 2 — 50 nm), de megtalalhatok benniik makroporusok is.

Az NMR relaxometrids vizsgalatok sordn harom kiilonb6z6é kémiai kornyezetben talalhatod
viz-tartomanyt (domént) kiilonitettiink el mindkét esetben. Ki viztartalomnal két domén
jelenlétét detektaltuk, melyek kis transzverzalis relaxacids idokkel rendelkeznek (75), majd
tovabbi hidratacié hatasira megjelent egy harmadik domén is jelentdsen nagyobb 7,
értékekkel. Az NMR diffaziometrids vizsgalatok bebizonyitottak, hogy az egyes domének
kozott kozepesen gyors kémiai csere jatszodik le. A kisebb relaxacios idokkel rendelkezo
domének a polimerszalakhoz kozvetleniil k6tddo, ezeket részben feloldo viz jelenlétet jelzik,
a harmadik domént pedig a poérusokat kitdlté tombfazisszert viz adja.

A krio-porozimetrids vizsgalatok, a szilard fazist NMR mérések és az NMR diffuziometrias
vizsgalatok alapjan Osszeségében elmondhato, hogy a porusszerkezet és a morfoldogia nem
valtozik jelentdsen hidratacid hatésara.

Hivatkozasok:

[1] Allen, S. G., Stephenson, P. C. L., & Strange, J. H. (1997). Morphology of porous media studied by nuclear
magnetic resonance. Journal of Chemical Physics, 106(18), 7802-7809.

[2] Simina, M., Nechifor, R., & Ardelean, I. (2011). Saturation-dependent nuclear magnetic resonance relaxation

of fluids confined inside porous media with micrometer-sized pores. Magnetic Resonance in Chemistry, 49(6),
314-319.
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Polikationos nanoszalas rendszerek fejlesztése elektrosztatikus szalhuzas
technikaval

Takics Adam® , Juriga David?

Semmelweis Egyetem Budapest Biofizikai és Sugarbiologiai Intézet Nanokémiai Kutatocsoport 1089 Budapest,
Nagyvarad tér 4.

Az elektrosztatikus szalképzés napjaink egyik széles korben hasznalt eljarasa
nanoszalas rendszerek eldallitasara. Ezen rendszerek nagy fajlagos feliilettel rendelkeznek, igy
alkalmazasukra a gyodgyszerészet, orvostudomany, vagy akar az elvalasztastechnika terén is
talalunk példat. Toltéssel rendelkezd szalas rendszerek alkalmazasa 1) lehetdségekkel birhat,
azonban polielektrolit szalas rendszerek eldallitasa elektrosztatikus szalképzéssel nehéz. Ezen
problémara megoldast nyujthat valamilyen inert vive polimer keverése az adott
polielektrolithoz. Tovabba a polielektrolitok nagy vizoldhatésaga korlatozza alkalmazasi
lehetdségeiket, de ez kikiiszobolhetd keresztkdtések kialakitasaval a szalakban.

Munkam célja pozitiv toltéssel rendelkezd nanoszalas rendszerek eldallitasa
elektrosztatikus szalképzéssel kiilonbozd aranya polikaprolakton (PCL) és poli(etilén imin)
(PEI) oldatok alkalmazasaval, illetve a széalas rendszerek fizikai és kémiai vizsgélata és
karakterizalasa.

Az elektrosztatikus szalképzéssel eldallitott szalak kémiai szerkezetét Fourier-
transzformacios infravords spektroszkopiaval (FTIR) vizsgaltam kétféle mérési eljarassal
(&tmend infravords és ATR fejes mérés). Ezen vizsgéalatokon tul a mintdk térhalositasat
glutaraldehiddel végeztem, majd a kémiai szerkezetben bekovetkezd kiilonbségeket FTIR
spektroszkopiaval mértem. Mértem a sima ¢€s a keresztkotott szalas rendszerek mechanikai
tulajdonsagait egyirdnyt eré-deformacids mérésekkel, tovabba az elkésziilt mintakat pasztazo
elektronmikroszkdpiaval vizsgaltam.

A paraméterek optimalizaldsaval sikeresen hoztam létre kiilonbozd sszetételli szalas
rendszereket. Az FTIR vizsgélatok bebizonyitottdk, hogy a PEI jelen van a kialakult szalakban.
A keresztkotott szalak vizsgélatai soran a kétféle technikaval mért FTIR spektrumok a kémiai
szerkezetben bekovetkezd valtozast a glutaraldehid kezelésnek koszonhetéen, ami a kialakult
keresztkotésekre utal. A mikroszkdpos vizsgalatok alapjan elmondhat6, hogy a PCL ¢és PEI
aranya, valamint a keresztkotés befolyasolja a szdlak fizikai megjelenését. A mechanikai
vizsgalatok ramutattak, hogy a PCL-hez adott PEI, illetve a keresztkdtés megvaltoztatja a
szalak teherbirasat ¢s deformalhatosagat.

Eredményeim alapjan elmondhat6, hogy sikeresen hoztam létre toltéssel rendelkezd
nanoszalas rendszereket, melyek alkalmazhatdak lehetnek elvalasztastechnikdban és utat
nyithatnak bioldgiai makromolekulak izolalasa soran.
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Az uranil kation és a réteges kettés hidroxidok kozotti kolcsonhatasok

vizsgalata
Péter Tamas, Takacs Dora, Szilagyi Istvan
MTA-SZTE Biokolloidok Kutatocsoport, 6720 Szeged Rerrich Béla tér 1

Az uranbanyaszatbdl szadrmazd szennyezddések szennyvizbdl vald eltavolitasa
rendkiviil fontos kdrnyezetvédelmi és tarsadalmi szempontbol. A réteges kettds hidroxidok
(LDH) képesek a kiilonbdzd uran vegyiileteket, kiilondsen az uranil kationt (UO,*") a kristaly
sz€Isé részén megkotni, ezaltal eltavolithatd, stabil, szilard formava alakitani a szennyezd
anyagokat. A kutatasunk sordn vizsgéltuk az uranil kation és a réteges kettds hidroxidok
kozotti kolesonhatasokat, kiilonbozd koriilmények kozott eldallitott LDH-t és (UO,>)-t
tartalmazo rendszerek segitségével. Az LDH-t Mg(NO;), és AI(NO;); koprecipitacioja altal
allitottuk eld pH novelés kovetkeztében. Az igy eldallitott részecskéket referenciamintaként
hasznaltuk fel, melyet az uranilt tartalmaz6 LDHU és ULDH mintakkal hasonlitottuk dssze.
Az LDHU részecskéket, LDH kialakuldsa utan a rendszerhez UO,(CH;CO,),-ot adagolva
allitottuk el6, mig az ULDH eldallitasakor mindharom sot egyszerre oldottuk fel. Az ULDH
segitségével vizsgalni tudtuk az LDH in-situ kialakuldsat uranil tartalma kozegben. A
szintézist kovetden megvizsgaltuk az eldallitott részecskék szerkezeti és morfologiai
jellemz6it. Az ULDH és LDHU csapadékban, az LDH mellett egy tovabbi fazis a schoepite
(UO,)30,(0OH),,.12(H,0) is megjelent. Megallapitottuk, hogy az uranil tartalmi mintdkban a
referenciamintdhoz képest lényegesen kisebb méretiick a részecskék, ami alapjadn az uranil
kation korlatozé hatast gyakorol az LDH kristalyndvekedésére. Ezt kovetden négy kiilonbozo
s0, a NaCl, Na,CO;, Na,SiO; és a Na;PO, hatasat vizsgaltuk az LDH, ULDH, és LDHU
részecskék feliileti toltésére, és aggregacios viselkedésére. A Na,SiO; és a Na;PO, esetében
jelentds feliileti attoltodést figyeltiink meg, mely a részecskék kozotti erds taszitashoz, és igy
egy stabil diszperzid kialakuldsdhoz vezetett. A Na,CO; nem képes elegendden nagy feliileti
attoltddést okozni a stabil rendszer kialakuldsdhoz. A kapott eredmények alapjan
megallapitottuk, hogy az uranil kation jelenléte jelentdsen kihat az LDH részecskék feliileti

tulajdonsagaira, ezaltal pedig befolyasolja a rendszer aggregacios viselkedését.

Koészonetnyilvanitas: Eziton szeretném megkoszonni a Marton Aron Szakkollégiumnak az anyagi

tamogatast, melyet a kutatas soran nyujtottak.
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Polietilén stabilizalasa természetes eredeti antioxidansokkal
Takdcs Kata *", Tatraaljai Déra **, Pregi Emese »*, Pukinszky Béla "

“Természettudomanyi Kutatokozpont, Anyag- és Kornyezetkémiai Intézet, Polimer Fizikai Kutatocsoport, 1117
Budapest, Magyar Tudosok kérutja 2.
*BME Vegyészmérnoki és Biomérnoki Kar, Fizikai Kémia és Anyagtudomanyi Tanszék, Miianyag- és Gumiipari
Laboratorium, 1111 Budapest, Miiegyetem rkp. 3.

A milanyag hulladék Gjrahasznositasa és Gjrafeldolgozasa egyre novekvo fontossaggal
bir napjainkban. Bar szdmos lehetdség 4all rendelkezésre a polimerek korkoros
gazdalkodasanak elémozditdsara ¢és a hulladék csokkentésére, minden technologiai
folyamatnak megvannak a maga kihivasai és nehézségei. Az egyik f6 probléma a polimerek
fizikai ujrahasznositdsaban a polimerek degradéacioja.

Kutatocsoportunk tobb évtizede foglalkozik a polimerek stabilizalasaval, és kiilondsen
a természetes antioxiddnsokkal, mint példaul, a P-karotin, kvercetin, rutin, szilimarin,
kurkumin stb. [1]. Az mezOgazdasagi hulladékbol szarmazo természetes kivonatok is
hatékonyak lehetnek a stabilizalasban. Az egyik igéretes jelolt a granatalma héjanak kivonata,
amely szamos antioxidans hatdsi komponenst tartalmaz. A granatalma egy népszeri
gyiiméles, amelyet foként Azsiaban termesztenek nagy mennyiségben [2]. Szintén igéretes
anyagnak tekinthetd a sz6l6hé) kivonata a polimerek stabilizaldsara (1. dbra). Az ilyen
kivonatok eldallitasa egyszerli és koltséghatékony, mivel csak szerves olddszerre van
sziikség, és egyszeru felszereléseket, példaul keverdtartalyt vagy Soxhlet reaktort igényel. Az
extraktumban talalhato kiilonb6z6 komponensek és azok ardnyanak valtozékonysaga azonban
nehezitheti a mérések ismételhetdségét €s az eredmények értelmezését, emiatt sziikség van az
extraktumok analitikai vizsgalatara és a f6 komponensek mélyebb tanulmanyozasara.

Legfrissebb kutatdsunk sordn a granatalma- és szOlohéj-kivonatok hatékonysagat
vizsgaltuk a polietilén tobbszori extrizidja soran. Mindkét kivonatot rendkiviil hatékonynak
talaltuk a feldolgozés koriilményei kozott, ugyanakkor hosszutavh stabilizadld képességiik
gyenge volt. Tovabbi célunk, hogy feltarjuk a kivonatok és f6 komponenseinek gyokos
reakcioit, ezzel magyarazatot taldljunk a fenti ellentmondasra.

1. abra Magas antioxidans tartalmt gyiimolcsok

[1] Kirschweng B., Tatraaljai D., Foldes E., Pukanszky B.: Polym. Degrad. Stab. 2017 (145), 25-40.

[2] Tatraaljai D., Tang Y., Pregi E., Vagi E., Horvath V., Pukanszky B.: Antioxidants, 2022 (418), 11(2)
Pénziigyi tamogatis: Nemzeti Kutatasi Fejlesztési és Innovaciés Hivatal, Magyarorszag NKFIH, OTKA
PD 138507.
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Kitozangyongyok kollektiv viselkedése
Gardi Balint*, Horvath Dezsé®, Toth Agota®

“Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszék, 6720 Szeged, Rerrich Béla ter 1.
bAlkalmazott és Kornyezeti Kémia Tanszék , 6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1.

Kollektiv  viselkedéssel kornyezetliink barmely részében taldlkozhatunk: a
szentjanosbogarak 0Osszehangolt villogdsatol, a tarsadalmi Onszervezddésre példaként
szolgald tapsviharon &t, egészen a sejtek On- ¢és Iétfenntartisukat biztositd6 mozgasi
mechanizmusokig. Ezen viselkedésbeli tulajdonsagok kémiai rendszerekben torténd kutatisa
¢és szabalyozésa sordn olyan mesterséges, aktiv anyagi rendszereket vizsgalunk, melyek kozti
fizikai kolcsonhatas kémiai reakcidban torténd valtozas altal jon létre. Ily modon az adott
mozgéasforméak anyagi mindség ¢és koncentracié fiiggdek.

A kutatomunkank soran kitozanszolt allitottunk eld ecetsavoldat hozzaadasaval és azt
kovetd 24 oran keresztiili kevertetéssel. Majd gadolinium-kloridot és etanolt is tartalmazd
szolt perisztaltikus pumpa segitségével cseppenként adagoltunk meghatarozott toménységi
lugoldatba. A kisérletekr6l GoPro gyorskamera haszndlataval felvételeket készitettiink,
melyekbdl megfeleld programok segitségével a kapott adatok értekelésével a
polimergydngyok egymassal vald kdlcsonhatasat és mozgasuk dinamikéjat jellemeztiik.

A szol lugoldatba cseppenésekor a kitozan térszerkezetének megvaltozasaval gél
allapoti 0sz6 gyonggyé alakul. [1] Az etanol lugoldatbeli diffundalasa feliileti fesziiltség
csokkenést okoz, mely a gyongy felszini mozgasat eredményezi. Két kitozdn egymas
kozelébe keriilésekor két hatds hatdrozza meg a tovabbi mozgésukat. A kapillaris vonzas
miatt a részecskék kozott vonzo kolcsonhatas 1€p fel, mig a Marangoni hatds miatt a
részecskék egymast taszitjdk. [2] Amennyiben a vonzd ¢€s a taszitd kolcsonhatds hasonlod
nagysagrendii, oszcillacid 1éphet fel kozottiik. Munkank soran kiilonb6z6 méretli és szamu
kitozangyongy viselkedését tanulmanyoztuk ¢és tér- és idObeli szinkronizacidjukat
mennyiségileg jellemeztiik.

[1] P. Kumar, D. Horvath, A. Toth: Chaos, 2022 (6), 063120.
[2] P. Kumar, D. Horvath, A. Toth: Soft Matter, 2023 (22), 4137-4143.
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Kalcium-karbonat képzodésének tér- és idobeli jellemzése mikrofluidikai
reaktorban

Adam Miria Rebeka?, Papp Paszkal?, Téth Agota®

“Szegedi Tudomanyegyetem
Természettudomanyi és Informatikai Kar
Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszék
6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1.

A kalcium-karbonat az egyik leggyakrabban eléforduld természetes anyag a Foldon,
ezért az egyik leginkabb tanulmanyozott vegyiilet is. KépzOdése fontos szerepet tolt be a
biomineralizaciéban, ahol a kristaly tobbféle szerkezettel €s morfologiaval jelenhet meg, igy
elengedhetetlen a kalcium-karbonat polimorfok nukledciojanak ¢és az azt kovetd
kristalynovekedés mechanizmusanak és sebességének tanulmanyozasa. Az dramlasvezérelt
mikrofluidikai csatornak egy jol kontrollalhato kornyezetet biztositanak az ilyen tipust mérések

megvaldsitasdhoz. [1]

A munkdnk sordn a kalcium-karbonat képzddését vizsgaltuk aramlasvezérelt
mikrofluidikai rendszerben kiilonb6z6 oldatkoncentracioknal. Majd a kivélasztott részecskék
kristalynovekedését jellemeztiik mennyiségileg.

A mérések soran a kalcium-karbonat polimorfjai koziil mindig megjelent a kalcit,
bizonyos esetekben fordult eld vaterit, mig aragonit modosulatot a vizsgalatok sordn nem
tapasztaltunk (1d. 1. abrat). Minden alkalmazott koncentracidaranynal a gocképzddés térben, a
mikrofluidikai csatorna ligosabb tartomanya felé tolodott el. A kivalasztott kalcitkristalyok
teriilet-, illetve oldalnovekedésének kovetésébdl meghataroztuk ndévekedési sebességiiket.
Megfigyeléseink azt mutatjak, hogy a csatorna bevezetd nyildsdhoz kozelebb elhelyezkedd
részecskék gyorsabban nének, mint a tdvolabb 1évok. Tovabba a nukleacié korai szakaszaban
vizsgalt kristalyok esetén megallapitottuk, hogy oldalndvekedésiik az idé négyzetgyokével
aranyos, ami arra enged kovetkeztetni, hogy a kristadlyndvekedés diffuziovezérelt.
Szamolasaink alapjan bizonyitottuk, hogy a részecskék novekedési sebessége fiiggetlen a
kristalyok orientacidjatol és az oldatkoncentraciok aranyatol.
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1. dbra. Kristdlyképz6dés mikroszkdpos képe (bal); a vizsgdlt kristalyok térbeli elhelyezkedése a mikrofluidikai csatorndban,
ahol a pontok nagysdga a tertiletnévekedési sebességliket, mig a vizszintes szaggatott vonal a csatorna kézepét jeléli
[Ca?*]:[COs%*]=2:1 ardnyndl.

[1] M. Emmanuel, D. Horvath, A. Téth: CrystEngComm, 2020 (22), 4887-4893.
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Szén-dioxid redukcioval parositott glicerin oxidacio folyamatos aramlasos
elektrolizalo cellaban

Szirmai Adrienn?, Janaky Csaba®, Endrodi Balazs®, Kormanyos Attila®

“Szegedi Tudomdanyegyetem, Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszék

Az elmult évtizedben egyre nagyobb a kutatédsi érdeklddés a glicerin elektrokémiai
uton torténd atalakitasara, mely elsdsorban a biodizel novekvd termelésének kdszonhetd. A
glicerin nagy mennyiségben keletkezik a biodizel-eldallitas melléktermékeként, mely igy egy
relative tiszta és olcsd alapanyaggé teszi értéknovelt termékekke alakitasahoz. Erre korabban
nem elektrokémiai modszerek alkalmazasaval mar torténtek kisérletek, azonban ezen
modszerek szdmos hatrannyal rendelkeztek, példaul nagy homeérséklet, illetve nyomas
alkalmazasat igényelték. Ezekkel ellentétben a glicerin elektrokémiai oxidacidja (GOR)
enyhe koriilmények kozott hajthatd végre (szobahOmeérsékleten, 1égkori nyomason) tovabbi
reagensek nélkiil.

A szén-dioxid elektrolizald cellak energiahatékonysaga jelenleg még relative kicsi a
kialakulé nagy cellafesziiltség miatt. Ennek oka az an6don hagyoményosan alkalmazott viz
oxidacios reakcio. Ez a probléma kikiiszobolhetd, ezen reakcio lecserélésével alternativ anod
folyamatokra, pl. a glicerin elektrokémiai oxidécidjara. Ez egyfeldl lehetdséget biztosit
kisebb cellafesziiltség kialakuldsara, masfeldl egy, jelenleg hulladékként kezelt anyagot
(Magyarorszagon is relevans probléma) alakitunk at értékes vegyipari alapanyagokka.

Munkénk soran a CO, elektrokémiai redukciéval (CO2RR) parositott GOR rendszert
vizsgaltuk. A folyamatos aramlasos mikrofluidikai elektrolizalo cellaban (1 cm? aktiv feliilet)
hordozoként Freudenberg H23C6 tipusu szénpapirt alkalmaztunk, melyre katalizatorként az
anodra szénhordozds platina, a katodra pedig eziist réteget vittiink fel porlasztva fljasos
technikaval. Céljaink kozott szerepelt a katalizator glicerin oxidacios aktivitdsanak ¢és
szelektivitasanak vizsgalata. Feltérképeztiik, hogy ezek hogyan fiiggenek a katalizatorrétegbe
épitett ionomer mennyiségétdl és mindségétdl, a glicerin koncentracidtol, az elektrolit
aramlasi sebességétol, illetve az alkalmazott andd potencidltdl. Megmutattuk, hogy az
anddfolyamatot a vizoxidaciordl glicerin oxidaciora cserélve a szén-dioxid elektrolizalo
celldban mérhetd cellafesziiltség jelentdsen csokkent. Az 4thaladt toltés kozel 100%-a
szén-monoxid fejlédésére forditodott a katodon, melyet a glicerin és a glicerin oxidacios
termékek jelenléte nem befolyésolt. Glicerin oxidéacios termékekként a folyadék fazisban
NMR spektroszkopiaval ¢€s nagyhatékonysagti folyadékkromatografidval gliceratot,
dihidroxi-acetont, glikolatot, tartronatot, oxaldtot, formiatot és laktatot azonositottunk. A
CO2RR/GOR folyamat hosszu tavu stabilitdsat potenciosztatikus mérésekkel vizsgéltuk. Az
aramsiiriség fokozatos csokkenését tapasztaltuk, amikor a potencialt egy adott értéken
tartottuk, melyet a platina feliiletének fokozatos oxidacidjadhoz ¢s a GOR termékek altali
mérgez6déséhez kotottlink. A katalizator aktivitisa meg0rizhetd, ha a Pt feliiletét
periodikusan (az altalunk hasznalt elrendezésben 25 percenként) redukaljuk. Ezt a dinamikus
elektrokémiai protokollt alkalmazva az andd katalizator aktivitdsa (200 mA cm™? dramsiirliség
feletti  értékek) és  szelektivitdisa ~megOrizhetd, azonban a platina periodikus
oxidacidja/redukcidja annak fokozatos kioldoddsdhoz vezet.

Kutatomunkank sordn azonositottuk azt a paraméter egyiittest, melynek
alkalmazasédval a szén-dioxid redukcioval parositott glicerin oxidéacios folyamat hosszl tavon,
iparilag relevans aramstriiségeken és allando szelektivitassal végrehajthatd. Tapasztalataink
felhasznalhatok tobbek kozott mdas alternativ anod folyamatok vizsgélata, illetve akar a
technoldgia potencialis ipari alkalmazasa soran.
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Fotoelektrokémiai glicerinoxidacios folyamatok nagy aramsiiriiségeken

Fekete David®, Balog Adam*, Janiky Csaba®
“Szegedi Tudomdnyegyetem Fotoelektrokémiai Kutatocsoport, 6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1

A globalis klimavaltozas problémajara megoldast nyujthat a 1égkori CO, megkdtése
¢s tovabbalakitasa. Az atalakitdsra a CO, elektrokémiai redukcidja egy jo lehetdség lehet,
féleg, ha sikertil talalni mellé¢ egy megfelelé anddreakciot. A biodizelgyartas soran hatalmas
mennyiségben melléktermékként keletkezd glicerin oxidalasa egy ilyen anddreakcid lehet,
mert az alapanyag olcson, nagy mennyiségben all rendelkezésre, és a keletkezd termékek
magas értékkel rendelkeznek. Raadasul, ha mindezt fotoelektrokémiai uton hajtjuk végre, a
napenergia kihasznaldsanak segitségével csokkenthetjiikk a folyamathoz sziikséges halozati
elektromos energiat. Azonban a fotoelektrokémiai cellak csak akkor tudjak felvenni a
versenyt a sotét elektrokémiai celldkkal, ha az elért &ramsiriiségek drasztikusan
megnovekednek. Erre nytjthat megoldast, ha a félvezetonket koncentralt napfénnyel
vilagitjuk meg. Emiatt fontos olyan félvezeték keresése, melyekkel nagy aramstriiségek
érhetdk el stabilan, koncentralt fény alkalmazasa mellett.

A munkam els¢ felében egy Si alapu fotoanddot tartalmazé aramlasos
fotelektrokémiai cellat vizsgaltam. Megallapitottuk, hogy a fényintenzitds ndvelésével az
elért fotoaramok megnének, azonban ez hatdssal van a cellafesziiltségre és a
glicerinoxidacios termékeloszlasra is, utobbira azért, mert megvaltozik a reakciosebesség. A
katddreakcio a fotoelektrod stabilitasat befolydsolja, ugyanis, ha a katédon CO, redukciot
hajtunk végre vizredukcio helyett, akkor az anddtérbe atjut6 karbondtionok miatt az anolit
pH-ja lecsokken, mely a Si feliiletén 1évé Ni katalizator leoldodasahoz vezet. Végiil azt is
bemutattuk, hogy azonos aramnal a fotoelektrokémia alkalmazaséaval kisebb a cellafesziiltség
(vagyis a befektetett halozati energia) a sotét elektrokémiai oxidacidhoz viszonyitva,
valamint a termékeloszlés is eltér.

A masodik szakaszban olyan félvezetdket kerestiink, amelyek kedvezébb sdvpozicioik
miatt alacsonyabb potencidlon képesek a glicerinoxidaciora, mint a Si, ezaltal tovabb
csOkkentve a folyamathoz sziikséges kiilsé energia mennyiségét. A GaAs irodalmi adatok
alapjan idealis jeloltnek tlint, azonban gyors fotokorr6ziét mutatott. Stabilizdldsara tobb
modszert is kiprobaltunk, viszont egyikkel sem sikeriilt megfeleld eredményt elérni. A masik
fotoanodjeldlt a Ta;Ns volt. Sikeriilt nanorudas szerkezetli, Ta;Ns alapu fotoanodot
elallitanunk, és az els0 mérések alapjan valdoban alacsonyabb potencidlon képes a
glicerinoxidaciora, ahogy azt a savszerkezete is josolja. Azonban a fotoanod szintézisének
tokéletesitéséhez tovabbi kutatasok sziikségesek.
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Ritkafoldfém-szilikat csovek aramlasvezérelt szintézise és jellemzése

Farkas Panna 2, Téth Agota *

“ Szegedi Tudomanyegyetem, Természettudomanyi és Informatikai Kar, Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi
Tanszék, 6720 Szeged, Rerrich Béla ter 1.

A, Vegyészek virdgoskertje” kisérlet egy latvanyos példa a kristalymagos
csapadékcsoképzOd rendszerek bemutatisara [1]. Ilyen, €és ehhez hasonld Onszervez6dod
rendszerek a természetben valtozatos modon fordulnak eld. A csdndvekedés hajtderejének
megfigyelése, kvalitativ és kvantitativ leirdsa azonban nem egyszerti a reprodukalhatdsag
hidnya miatt. Az &ramlasvezérelt csoképzé rendszerek lehetdséget biztositanak ennek
kikiiszobolésére, olyan mérések kivitelezésére, melyek sordn a rendszerre hatd tényezdok
koziil a legtobbet allanddsitva figyelhetd meg egy valtozo hatasa a cs6ndvekedésre.

Munkank soran ritkafoldfém-s6oldatot aramoltattunk natrium-szilikat oldatba, igy
lentrdl felfele novekvo, fehér szinli csapadékcsovek képzodését tapasztaltuk. Négyféle
ritkafoldfém soval (neodimium, diszprézium, cérium és gadolinium) végeztiik a kisérleteket,
alakjat, feliiletét szabad szemmel, valamint pasztdz6 elektronmikroszkoppal vizsgélva,
mennyiségileg jellemeztiik a csdvek linearis-, valamint térfogatnovekedési sebességét.

Megallapitottuk, hogy a csovek linedris- ¢és térfogatndvekedési sebességei
nagysagrendi kiilonbséget mutatnak a ritkafoldfém-sooldat koncentracidjatol fiiggden,
valtozasaval. A kialakult csovek makroszerkezetének tipusat a ritkafoldfém-sooldat
koncentracioja hatdrozza meg, de a szilikatoldat koncentracidja, valamint a bearamoltatés
sebessége befolyasolja a keletkezett csdvek méretét. A mikroszerkezet az anyagi mindségtol
¢s a térfogataramlési sebességtol fliggetlen, minden cso kiilsd feliilete egyenletes, mig bels6
feliiletén valamilyen mikroméretii ti- vagy viragszerii mintazat figyelheté meg.

[1] J. H. E. Cartwright, J. Cejkové, L. Cronin, A. D. Wit, S. Giannerini, D. Horvath, A.
Rodrigues, M. J. Russell, C. I. Sainz-Diaz, A. Téth, "Chemobrionics: From self-assembled
material architectures to the origin of life", Artif. Life, 2020 (26), 315--326
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A Cl + CH;CN reakciéo mechanizmusainak és dinamikajanak elméleti
modellezése

Toth Petra, Sziics Timea, Czaké Gabor

MTA-SZTE Lendiilet EIméleti Reakciodinamika Kutatocsoport, Fizikai Kémiai és Anyagtudomanyi Tanszék,
Szegedi Tudomdanyegyetem, Szeged, Rerrich Béla ter 1.

Munkénk elsé 1épéseként a Cl + CH;CN rendszer potencidlisenergia-feliiletének (PES)
stacionarius pontjait térképeztiik fel. A lehetséges reakcioutak a hidrogén-absztrakcid,
metil-szubsztiticid, hidrogén-szubsztiticio ¢és cianid-szubsztiticid, melyek sorban a
kovetkezd termékekhez vezetnek: HCI + CH,CN, CICN/CNCI + CH;, CICH,CN + H ¢és
CH;Cl1 + CN. Az egyetlen exoterm reakcid a hidrogén-absztrakcid, a tobbi mind endoterm.
Meghataroztuk a benchmark klasszikus ¢€s rezgésileg adiabatikus relativ energidkat a
legpontosabb, CCSD(T)-F12b/aug-cc-pVQZ értékek felhasznalasaval tovabbi korrekcidkat is
figyelembe véve. Ezek a zérusponti-energia korrekcio, a (T)-n tali elektronkorrelacio, a
skalaris relativisztikus effektus, a torzselektron korrelacido és a spin-palya csatolds. Az
eredményekre alapozva egy teljes dimenzids analitikus potencidlisenergia-feliiletet
fejlesztettlink permutaciéra invarians polindom megkdzelitést ¢s a ROBOSURFER
programcsomagot alkalmazva. Trajektoria szimuldciokat futtattunk kvazi-klasszikus
kozelitést alkalmazva a PES-en kiilonb6zo {itk6zési energia és impakt paraméter értékeket
beallitva. Ezek alapjan meghatarozhatdo példaul a reakciovaldszinliség, az integralis
hataskeresztmetszet €és a szorasi szog eloszlas.

[1] Petra Téth, Timea Sziics, Gabor Czakd: J. Phys. Chem. A, 2022 (126) 2802-2810.

Munkankat tamogatta a Nemzeti Kutatdsi, Fejlesztési és Innovaciés Hivatal (K-125317), a
TKP2021-NVA-19 szamu projekt az Innovaciés és Technolégiai Minisztérium Nemzeti Kutatasi
Fejlesztési és Innovacios Alapbél nyujtott tamogatasaval és a Magyar Tudomanyos Akadémia Lendiilet

programja.

A KutturALis Es INNovAcios MiNiszTERIUM UNKP-23-2 - kopszamU Ui Nemzemi KivALosAG PROGRAMIANAK A NEMZETI
KuTaTAsI, FEJLESZTESI ES INNOVACIOS ALAPBOL FINANSZIROZOTT SZAKMAI TAMOGATASAVAL KESZULT.
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POLIIMID AEROGELEK HIDRATACIOS MECHANIZMUSANAK VIZSGALATA

Ecsédi Bertold, Moldovan Krisztian Eduard, Forgacs Attila, Fabian Istvan, Kalmar Jo6zsef

De__brecenl' Egyetem, Szervetlen és Analitikai Kémiai Tanszék,
HUN-REN-DE Osszetett Homogeén és Heterogén Fazisu Kémiai Reakciok Mechanizmusa
Kutatocsoport, 4032 Debrecen, Egyetem ter 1.

1. Bevezetés és motivacio

Az aerogélek kis stirliségii (0,03 — 0,50 g/cm?®) szilard anyagok, melyek jelentds porozitassal és
nagy fajlagos feliilettel rendelkeznek. Rendkiviil jo h6- és elektromos szigetelok. Poérusaik foként a
mezoporusos (dpsrs = 2 — 50 nm) mérettartomanyban talalhatok. Mar sokféle szervetlen-oxid
(pl. szilicium-dioxid, aluminium oxid), biopolimer (pl. zselatin, alginat, kazein) és szintetikus polimer
(pl. poliamid, poliimid, poliurea) alapvazu aerogélek eldallitasat kidolgoztak, illetve kiilonb6zo
tulajdonsaghi anyagok 6tvozésével Gn. hibrid aerogélek is készithetok. Napjainkban hdszigeteloként
hasznaljak ezeket az anyagokat, azonban el6ny0s tulajdonsagaikat tekintve a késdbbiekben megfeleld
funkcionalizalassal felhasznalhatok lehetnek gyogyszerhordozo-segédanyagként, szovetpotloként, sze-
lektiv szorbenskeént, illetve heterogén katalizatorként. Az aerogélek eldallitasa sordn elészor a gélvazat
alakitjuk ki szol-gél modszerrel. Ezutan egy tobblépéses olddszercserét kovetden, szuper-kritikus szén-
dioxiddal eltavolitva az oldoszert kapjuk meg az aerogéleket.

A lehetséges alkalmazasokat attekintve hamar kidertil, hogy az aerogélek sok esetben léphetnek
kapcsolatba vizzel, vagy vizg6zzel, ami miatt esszencilis ismerniink a hidratacios, illetve nedvesedési
mechanizmusukat, valamint a nedves aerogélek szerkezetét. Jelen 6sszefoglaloban két, a kutatdocsopor-
tunk altal eldallitott, térhalds poliimid alapu aerogél hidrataciés mechanizmusat mutatom be, amit
részletes szerkezetvizsgalat eredményekeént allitottunk fel. A tovabbiakban a mechanikus tulajdonsagaik
szerint fogom elkiiloniteni a két vizsgalt poliimid aerogélt, melyek koziil az egyik rigid, a masik
[flexibilis mechanikai sajatsagokkal rendelkezik. Ezeket korabban publikalt receptek alapjan allitottak
el6 kutatocsoportunk tagjai [1,2].

2. Karakterizalas és a hidratacio vizsgalata
A vizsgalt aerogélek hasonl6 kémiai szerkezettel rendelkeznek, melyeket az 1. Abran mutatunk
be. Szerkezetiikben az egyetlen kiilonbség a polimert térhalosito szerkezeti elemek kémiai mindsége.
A szaraz aerogélek karakterizalasat infravoros (IR) spektroszkopias, szilard fazist NMR spektro-
szkopias, kisszogll neutronszorasos (SANS), N» adszorpcids-deszorpcios porozimetrias és pasztazo e-

lektronmikroszkopias (SEM) vizsgalatokkal végeztiik el.
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A hidratélt aerogélek esetében is végeztiink SANS ¢és szilard fazist NMR méréseket. Mindezek
mellett a hidratacids és nedvesedési mechanizmus vizsgélatara kiillonb6zd, nem konvencionalis folya-
dekfazisu NMR technikékat alkalmaztunk. Ezeket a kovetkezokben mutatjuk be.

\

N—

5

: g
SNeaeTIISas
5D

o™

1. 4bra. A két keresztkotott poliimid aerogél kémiai szerkezete, az R csoport mindkét polimer esetében

azonos. Balra: rigid; jobbra: flexibilis.

2.1. NMR relaxometria

A nedves aerogélekben a vizmolekulak kiilonb6z6 kémiai kdrnyezetii helyekre képesek beépiilni.
NMR relaxometria segitségével a porusos anyagokban talalhat6 vizmolekuldk transzverzalis (spin-spin)
relaxacios idejét (72) mérjiik a Carr-Purcell-Meiboom-Gill (CPMG) szekvencia segitségével (2. abra).
A modszer elmélete szerint a kevésbé kotott vizmolekulak (pl. egy porus belsejében) lassabban
relaxalnak, az erdsebben kotott vizmolekulak (pl. a szilard vaz feliiletén) pedig gyorsabban. A porusos
anyag viztartalmat fokozatosan novelve, €s a kiillonboz6 kémiai kornyezetben elhelyezkedd vizmoleku-
lak megjelenését NMR relaxometriaval kovetve, végsd soron javaslatot tehetiink a vizsgalt porusos
anyag hidratacios és nedvesedési mechanizmusara [3].

CPMG szekvencia
90°  180° 180° 1802 180° 180¢

I | ] |

T
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NMR relaxacios gorbe
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2. abra. Az NMR relaxometrias mérések soran hasznalt CPMG szekvencia.
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2.2. NMR krio-porozimetria

Az NMR krio-porozimetrias mérés soran a hidratalt aerogélt lefagyasztjuk, majd felolvasztjuk,
mikozben adott id6kozonként mérjiik a még folyadékfazisban taldlhatd vizmolekuldk 'H NMR jelin-
tenzitasat egy relaxacios szlrdvel ellatott CPMG szekvencia segitségével. A kapott intenzitasokat a
hémérséklet fliggvényében abrazolva egy-egy gorbét kapunk az olvadas és a fagyas folyamatara, melyek
hiszterézist mutatnak. Ez a két ellentétes iranyu fazisatalakulas eltéré mechanizmusa miatt jelenik meg.

A gorbék inflexids pontjainak tavolsagaranyabol a porusgeometriat lehet meghatarozni, mig az
egyes gorbéket a modositott Gibbs-Thomson egyenlet alapjan transzformalva, majd numerikusan deri-

valva megkapjuk a hidratalt acrogélek porusaiban elhelyezkedd vizeseppek méret-eloszlasat [4].

3. Eredmények és értékelésiik
3.1. Pasztazo elektronmikroszkopia

Az aerogélek felszinérdl készitett pasztazo elektronmikroszkopos felvételeken lathatd, hogy
mindkét aerogél jelentds porozitassal rendelkezik, illetve szdlas nanostrukturalt szerkezetliek (3. abra).
A rigid aerogél esetében a szélak jobban definialtak, szétvalaszthatok, ami kovetkeztében a porusok
viszont nem jOl definialhatok, nyilt, 6sszefliggd porusrendszert alkotnak. Ezzel ellentétben a flexibilis
aerogél szalas szerkezete joval kuszabb, tomottek, a szalak Ossze vannak tapadva, aminek kovetkeztében

a porusok jobban kivehetok.
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3. abra. Az aerogélek felszinérdl készitett SEM felvételek. Balra: flexibilis; jobbra: rigid.

3.2. N; adszorpcios-deszorpcios porozimetria

A mérések eredményeként kapott szorpcids izotermak a zOmében mezopdrusos anyagokra
jellemzd, IUPAC besorolas szerinti IV. tipusu H3 hiszterézist mutaté gorbét alkotnak (4. abra). A két
aerogél izotermait 6sszehasonlitva latszik, hogy a rigid aerogél latszolagos fajlagos feliilete joval kisebb

a flexibilisnél. A deszorpcios agbol a BJH modszerrel meghataroztuk az aerogélek porusméret-elosz-
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lasat. A rigid esetében a kapott eloszlasgorbét fenntartasokkal kell kezelni a rosszul definialt, azaz
rosszul koriilhatarolt porusok miatt. A SEM felvételek alapjan elmondhato, hogy ez az anyag nagy-

mértékben makroporusokat is tartalmaz. A flexibilis aerogél ezzel szemben dontéen mezoporusos.
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4. abra. A vizsgalt aerogélek N>-szorpcios izotermdi (fent) és a deszorpcios agbol szamitott

porusméret eloszlasai (lent) szaraz allapotban. Balra: rigid; jobbra: flexibilis.

3.3. Szilard fazisu NMR spektroszkopia

A szilard fazist NMR méréseket mind szaraz, mind kiilonb6z6 hidrataltsagh aerogélek esetében
elvégeztiink. Az '"H NMR spektrumokon jol lehet kdvetni a hidratacio okozta esetleges szerkezeti
valtozasokat (5. abra). A flexibilis poliimid esetében szignifikans valtozas nem kovetkezik be hidratacio
hatéséara, mig a rigid aerogél "H NMR spektrumain egy szisztematikus valtozas figyelhet meg az alifas
régioban. A spektrumban 0 és 4 ppm kozott a csucsok keskenyebbé valnak a viztartalom novekedésével.

A spektralis valtozasokat az aerogélek szalai kdzé beépiild, azokat részlegesen hidratald viz-
flexibilis poliimid szalait is hidratalja viz, de kisebb mennyiség tud beépiilni a szalakba, ami nem okoz
szamottevd molekularis szintli valtozasokat, emiatt konformaciovaltozas sem kovetkezik be, igy

gyakorlatilag nem valtozik a spektrum a hozzaadott viz fiiggvényében.
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5. abra. Az aerogélekrdl készitett szilard fazisii 'H NMR spektrumok. Balra: rigid; jobbra: flexibilis.

3.4. NMR relaxometria

Relaxometrias mérések eredményei a 6. abran lathatok. Megéllapithatd, hogy hidrataci6 hatdsara
a két polimer aerogél hasonléan viselkedik, azaz hasonlé kémiai kdrnyezetben 1év6 vizmolekuldkat
tartalmaznak. Mindkét esetben 3-3 kiilonb6z6 kémiai kornyezetli vizet (relaxacidos domént) tudtunk
elkiiloniteni, melyek transzverzalis relaxaciods 1d6i szisztematikusan valtoznak a viztartalommal. Mind
a relaxometrids, mind a diffizidometrids mérések — amiket itt nem targyalunk — azt mutatjak, hogy az

egyes relaxacios domének kozott kdzepesen gyors vizesere torténik.
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6. abra. 4 poliimid aerogélek transzverzalis relaxdcios iddi a viztartalom fiiggvényében.

Balra: rigid; jobbra: flexibilis
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A legkisebb relaxacios idovel rendelkezé domén (fekete) a szalakat részlegesen hidratalo, a
szalakban abszorbealodo vizhez kothetd. A kissé nagyobb relaxacios idokkel rendelkez6 domén (piros)
a szalak feliiletén 1étrejovo vizréteghez kothetd, mig a jelentdsen hosszabb ideig relaxalé domén (kék)

a szalak talalkozasanal, a fokuszpontokban 0sszegyilt kvazi tombfazisu vizcseppekhez tartozik.

3.5. NMR krio-porozimetria

Mindkét acrogél esetében két-két kiillonbozo viztartalomnal végeztiink krio-porozimetrias mérést.
A rigid aerogél esetében kis viztartalomnal gombszerii, a flexibilis esetében pedig hengeres porus-
geometriat allapitottunk meg a hiszterézis hurkok alakja alapjan. Ezzel szemben vizzel telitett allapotban

dualis porozitast figyeltiink meg a flexibilis poliimid esetében, amely hasabszerii porusgeometriat mutat

(7-8. abra).
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7. abra. A rigid poliimid aerogél krio-porozimetridas gorbéi (fent) és a hidratalt aerogélre jellemzo

porusmeéret-eloszlas (lent) kiilonbozo viztartalmaknal. Balra 2,0 g/g; jobbra 3,5 g/g.
A pérusméret-eloszlasokat kiszamitva a rigid aerogél esetén szélesedo eloszlast figyeltiink meg,

mert nagyobb viztartalom esetén mar a makroporusok is teljesen telitddnek. A flexibilis esetében a

dualis porozitas kialakulasan kiviil nincs mas szerkezeti valtozas.
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8. abra. A flexibilis poliimid aerogél krio-porozimetridas gorbéi (fent) és a hidratalt aerogélre

Jjellemzo porusmeret-eloszlas (lent) kiilonbozao viztartalmaknal. Balra 1,5 g/g; jobbra 5,0 g/g.

4. Osszefoglalas

Munkank soran két szerkezetileg hasonlé térhalos kémiai szerkezetli poliimid aerogélt sikeriilt
karakterizalni. A vizsgalt aerogélek hasonléan viselkednek nedvesités hatdsara. Mindkét anyagrol
elmondhatd, hogy a szalakba csak kis mértékben épiil be a viz, ami igy csak kismértékii molekularis
szintll valtozasokat okoz a szerkezetben. A mérések alapjan elmondhatjuk, hogy az aerogélek

nanostruktaralt szerkezete nem valtozik a nedvesités hatasara.
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FOTOELEKTROKEMIAI GLICERINOXIDACIOS FOLYAMATOK NAGY
ARAMSURUSEGEKEN

Fekete David®, Balog Adam?, Janaky Csaba®
4Szegedi Tudomanyegyetem Fotoelektrokémiai Kutatocsoport, 6720 Szeged, Rerrich Béla tér 1

Bevezetés

Az emberiség egyik legnagyobb jelenlegi problémaja a globalis klimavéaltozas, amire jelentds
hatéssal van a 1égkdri szén-dioxid koncentracidé emelkedése. Annak érdekében, hogy ez az emelkedés
visszaszoruljon, egyre nagyobb figyelmet kapnak a karbonsemleges megoldasok az energiaszektorban
¢s a kozlekedésben is. Manapsag kezd elterjedni az a szemlélet, miszerint a CO,-ra alapanyagként kell
tekinteni, és a légkori CO, megkdtésére és tovabbalakitasara kell koncentralni. A CO, elektrokémiai
redukciodja soran tobb hasznos termék allithato eld, melyek egyike a szén-monoxid, ami a szerves kémia
szamara egy fontos nyersanyag.

A biodizel eléallitasa soran hatalmas mennyiségben keletkezik glicerin melléktermékként. 100
kg biodizel eldallitasa soran kb. 10 kg glicerin keletkezik [1]. Mara a glicerin tovabbalakitasa egy igen
fontos és nyereséges teriiletté valt, mivel gyakorlatilag korlatlan mennyiségben és nagyon olcson all
rendelkezésre az alapanyag, raadasul a beldle eldallithato termékek joval értékesebbek, magasabb aron
értékesithetok [2]. Egyik ilyen fontos éatalakitasi modszer az elektrokatalitikus oxidacid, mely soran
sokféle hasznos terméket tudunk eldallitani (pl.: tejsav, oxalsav, hangyasav).

Egy elektrokémiai folyamat soran két félreakcido megy parhuzamosan, ami lehetéséget ad arra,
hogy 0sszekapcsoljunk két hasznos terméket eredményezd folyamatot. Egy olyan elektrokémiai
cellaval, melynek katdédoldalan CO; redukci6 torténik, mig az anddon glicerint oxidalunk, egyidejiileg
valodsithatd meg a 1égkdrben jelenlévo liveghazhatasu CO; és a biodizelgyartas soran keletkez6 glicerin
atalakitasa hasznos termékekké. Raadasul amennyiben a kapcsolt folyamatot fotoelektrokémiai uton
hajtjuk végre, csokkenthetjiik (optimalis esetben akar nullara) a megvalositashoz sziikséges haldzati
elektromos energiat, kihasznalva ezzel a gyakorlatilag korlatlan mennyiségben rendelkezésre allo
napenergiat.

Felmeriilhet a kérdés, hogy miért éri meg fotoelektrokémiat alkalmazni, ha egyszeriien
megtehetjiik azt is, hogy egy napelem altal termelt arammal hajtjuk az elektrolizald cellankat. Itt
mutatkozik meg a fotopotencial jelentdsége. Amikor egy fénnyel megvilagitott félvezeto feliiletén
hajtunk végre reakcidt, a folyamat megvaldsitasahoz sziikséges, kiilsé forrasbol szarmazo elektromos
energia a fotopotencial értékével csokken. Raadasul amennyiben a fotopotencial nagyobb, mint a két

felreakcid egyidejii végrehajtasahoz sziikséges cellafesziiltség, abban az esetben elérhet egy teljesen
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onmiikodo elektrokémiai rendszer, mely nem igényel semmiféle kiils6 energiat. Ezen felil a
fotoelektrokémiai folyamatok gyakran lekorozik szelektivitasban a sotét elektrokémiai reakciokat [3].

Amennyiben a fotoelektrodokat versenyképessé szeretnénk tenni a sotét elektrokémiai
modszerekkel, a fotoaramok jelentés novelésére van sziikség. A fotoelektrodok esetén az elérhetd
maximalis aramsiiriiséget limitalja a fény altal létrehozott toltéshordozok szama. Ez ndvelhetd
koncentralt napfény alkalmazasaval, ugyanakkor ez novelheti a fotokorr6zids folyamatok sebességét is,
emiatt atfogod vizsgalatokra van sziikség ezen a teriileten.

Ahhoz, hogy fotoelektrokémiailag valoban iparilag relevans és a sotét elektrokémiai
folyamatokkal 0sszemérheté aramsiriségeket érjiink el, célszerii olyan félvezetdket vizsgalni
koncentralt napfénnyel, melyekkel mar 1 Napnak megfeleld fényintenzitds mellett is relativ nagy
aramsiriségek kaphatok. Ilyen példaul a BiVOs, a GaAs, a TasNs, de a legismertebb kétségkiviil a Si.

A fotoelektrokémiaban a legnagyobb hangsulyt a vizbontasra fektetik, azonban ennek t6bb
hatranya is van. A viz elektrolizise soran csak a katodon keletkez6 hidrogén mindsiil hasznos terméknek,
az anddon fejlédd oxigén nem tekinthetd annyira értékesnek. Tovabba a vizoxidacio kinetikailag és
termodinamikailag sem a legjobb valasztds, magas talfesziiltséggel rendelkezik és nagy az
energiaigénye. Abban az esetben példaul, ha szén-dioxid redukcid a katdédfolyamat és vizoxidacié az
anodfolyamat, az oxigénfejlesztés felelds az elhasznalt aram 90%-aért [4]. Emiatt kifejezetten elonyds
lehet attérni egy olyan anddreakciora, ami hasznos termékeket eredményez €s kisebb vagy akar nulla
talfesziiltséggel végrehajthato. Itt jon képbe a glicerinoxidacio, ami sokkal hasznosabb termékeket ad,
mint az oxigén, és alacsonyabb potencidlon is végbemehet.

Kisérleti munkank elsé célja az volt, hogy a kutatdocsoportunk altal tervezett aramlasos
fotoelektrokémiai cellat alkalmazva két, hasznos termékeket eredményezd reakciot hajtsunk végre
egyidében a lehetd legnagyobb reakciosebességgel, illetve a lehetd legkisebb energiasziikséglet mellett.
Ennek megvalositasahoz els6 1épésben Ni katalizatorral boritott Si alapti fotoanddot alkalmaztunk, amin
glicerinoxidaciot hajtottunk végre koncentralt napfénnyel torténé megvilagitassal. A katédoldalon ezzel
parhuzamosan viz- vagy CO, redukcid folyt. Tovabbi célunk volt még olyan mas félvezetok (GaAs,
TasNs) tesztelése koncentralt megvilagitas mellett, melyek savpozicidik alapjan igéretes jeldltek

lehetnek glicerinoxidacio végrehajtasara.

Kisérleti rész

Az elektrokémiai méréseket egy Metrohm Autolab PGSTAT302 tipusu potencisztat-galvanosztat
muszerrel végeztiik, haromelektrodos elrendezésben. A GaAs és TasNs esetében a referencia elektrod
egy Hg/HgO-elektrod, mig az ellenelektrod egy platinalemez volt. A mért dramerdsségeket minden

esetben normaltuk az elektrod geometriai feliiletére, ezért mindenhol aramstiriségek vannak feltiintetve.
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1. abra (A) A fotoelektrokémiai cella szerkezete ¢és a fotoandd részletes felépitése, ahol a NYAK rovidités a
nyomtatott &ramkori elemre utal. (B) Kép a cellarol mitkodés kdzben.

A Si esetében az elektrokémiai méréseket egy aramlasos fotoelektrokémiai celldban hajtottuk
veégre (1. abra). A cella a kovetkezd részekbdl allt: (i) egy véggylriibol, ami a helyén tartja a plexibol
késziilt ablakot; (ii) egy nyomtatott aramkéri elemre (NYAK) kontaktalt Si fotoanodbol, melyeket egy
In réteg tart 6ssze; (iii) egy polipropilén halobol, ami tavtartoként szolgal az anioncserélé membran és
a fotoandd hatulja kozott; (iv) egy fotoanod tartobol, ami tartalmazza az andd oldali aramszedot, a
referencia elektrodot és az anolit ki- és bevezetést; (v) egy Piperion anioncserélé membranbol
(vastagsag: 32 um, gyartd: Versogen), mely elvalasztja az anod- és katodteret; (vi) egy gazdiffuzios
elektrodbdl, melynek katalizatorréteggel (Ag-tel) boritott oldala a membrannal érintkezik; (vii) egy
tavtartd elembdl, mely biztositja a gazdiffuzidos elektrod megfeleld6 mértékii Gsszenyomasat (a
polipropilén haloval egyiitt); (viii) egy katod oldali aramszeddbdl, ami egy koncentrikus jaratrendszert
tartalmaz, melynél a gazbevezetés kdzépen, mig a gazkivezetés a szélen torténik; (ix) egy véglemezbol,
ami egy folyadékjaratot tartalmaz, amivel a cella hdmérsékletét allando értéken lehet tartani (adott
hémeérsékletti viz folyamatos keringtetésével a jaraton keresztiil). Az egész cellat 4 csavar tartja Ossze.
A NYAK-ra kontaktalt Si elektrod munkaelektrodként funkcionalt. A gazdiffuziés ellenelektrod egy Ag
nanorészecskékkel boritott szénszovet volt; mig a referenciaelektrod egy Ag/AgCl-ot tartalmazd Ag

szal. A katddtérbe juttatott gaz tipusaval tudtuk valtoztatni a katodfolyamatot. Vizredukcio esetén Ar-t,
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CO; redukci6 esetén pedig CO»-ot vezettiink be a cella katodterébe. A cella miikodési hémérséklete
minden mérés soran 35 °C volt, amit ugy értiink el, hogy 35 °C-os vizet keringtettiink a véglemez
folyadékjarataban. Az anolit 0,5 M glicerint és 1 M CsOH-ot tartalmazott, aramlasi sebessége 10 cm®
min! volt.

Az anolit Osszetételét a fotoelektrokémiai kisérletek utan egy Bruker Avance Neo 500 NMR

spektrométer és egy Shimadzu Prominence LC-20AD folyadékkromatograffal (HPLC) vizsgaltuk.

Eredmények és értékelésiik

Els6 1épésként a fotoaram fényintenzitastol valo fliggését vizsgaltuk meg (2. abra). Linearis
Osszefliggést figyeltiink meg a fotoaram és a fényintenzitas kozott (2.B abra), ami azt jelenti, hogy
nagyobb fényintenzitas alkalmazasaval tobb toltéshordozoé hozhato 1étre a Si-ban, és ami még fontosabb,

hogy ezek aramként ki is nyerhetdk a félvezetobol.
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2. abra (A) Ni boritasu Si fotoanod 6t kiilonb6z6 fényintenzitason felvett fotovoltammogramja és (B) az 1,0 V-
on (vs. Ag/AgCl) a fotovoltammogramrol leolvasott fotoaram értékek fényintezitastol valo fliiggése.

Amellett, hogy 10 Napnal nagyobb fotodramokat mértiink (3.A abra), a termékeloszlasban is
megfigyelhetd némi kiilonbség. A glicerinoxidacios termékek Osszesitett Faraday hatékonysaga 1
Napnak megfelelé fényintenzitas mellett nagyobb, mint 10 Nap esetén adott potencialon. Ez foként
annak koszonhetd, hogy a glikolat és a laktat Faraday hatékonysaga 1 Napnal nagyobb (3.B abra).
Galvanosztatikus méréseket is végrehajtottunk 1 és 10 Napon ugyanazon aramsiriiség alkalmazasaval
(25 mA cm??). Ahhoz, hogy ugyanazt az dramsiiriiséget fenntartsuk, kisebb anddpotencialra van sziikség
amennyiben koncentralt napfényt alkalmazunk (3.C abra). Ami még fontosabb, hogy ebben az esetben
a termékeloszlas fiiggetlen volt a megvilagitds intenzitasatol (3.D dbra). Ezen mérések alapjan

kijelenthetd, hogy a termékeloszldas nem az anddpotencidltél fiigg, hanem az &aramerdsség
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(reakciosebesség) befolyasolja, és ezért tapasztalhato eltérés kiilonbozd intenzitasti fénnyel torténd

megvilagitaskor, amennyiben a potencialt tartjuk allando értéken.
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3. abra A fényintenzitas hatasa (A) a fotoaramra és (C) az anodportencialra. Az anolit termékeloszlasa (B) a fél
oras potenciosztatikus és (D) az 1 6réds galvanosztatikus mérés utan 1 és 10 Nap alkalmazasa mellett.

Azt tapasztaltuk, hogy a fotoelektrokémiai stabilitds 1 és 10 Nap esetén is egyarant csokkent, ha

CO; redukciot hajtottunk végre a katodon (4. abra). A magyarazat az, hogy a katédon karbonationok

képzddnek, amik az anioncseréld membranon atjutnak az anodtérbe (ezen anionok biztositjak az

ionvezetést a katod és az anddoldal kozott). Ezek a karbonat ionok csak részben semlegesitik az

anodfolyamatban keletkez6 protonokat, ellentétben a vizredukcio esetével, ahol mindkét keletkezd

proton semlegesitésre keriil a hidroxidionok altal. Ez azt eredményezi, hogy CO> redukci6 esetén az

alapbdl erésen lugos kémhatasu (pH = 14) anolit pH-ja elkezd csdkkenni, ami a Ni réteg leoldddasat

eredményezi [5]. A réteg elvesztésével csokken a katalitikus aktivitas és novekszik a fotokorr6zio.

A fényintenzitas is hatassal van a stabilitdsra. Mar vizredukci6 esetén is veszitiink az arambol 3

6ra utdn, amennyiben 10 Napnak megfelelé fényintenzitast alkalmazunk, mig 1 Nap esetén a

fotoelektrod 8 oran keresztiil teljes stabilitdst mutat (4. dbra). A jelenség a megndvekedett
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toltéshordozoszammal magyarazhat6. A nagyobb fényintenzitds mellett sokkal tobb toltéshordozo

keletkezik a félvezetoben, ami nyilvan ndveli a fotokorrdzidé mértékét is.
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4. abra A katodreakcid hatasa a stabilitasra 1,0 V (vs. Ag/AgCl) potencialon (A) 10 Nap és (B) 1 Nap esetén.

A legfébb ok, ami miatt a fotoelektrokémiai oxidaciot valasztottuk a sotét elektrokémia helyett,
hogy a megvilagitassal tudunk sporolni a befektetett elektromos energian. Ahhoz, hogy bebizonyitsuk
ezt, Osszehasonlitottuk a sotét és fotoelektrokémiai glicerinoxidacios méréseket azonos aramsiiriségen
¢s azonos korlilményeket alkalmazva, mikdzben nyomonkdvettik az egyes elektrokémiai
paramétereket. A linearis voltammogramok alapjan a fotoelektrédon mar 0,45 V-tal hamarabb megindul
a glicerinoxidacios reakcio (5.A dbra), ami a fotopotencial jelenlétét bizonyitja. A fotoelektrod esetében
sokkal kisebb potencial sziikséges a 100 mA ¢cm™-en torténé miikodéshez, mint a sotét elektrod esetén

(5.B abra). Ez megnyilvanult a cellafesziiltségben is.
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5. abra A sotét és a fotoelektrod 6sszehasonlitasa (A) linearis (foto)voltammetriaval, és (B) fél oras
galvanosztatikus méréssel 100 mA cm? aramstirtiségen. (C) Az anolit termékeloszlasa a fél 6ras mérések utan.

Termékeloszlasban két 6 kiilonbséget fedeztiink fel. Egyrészt sotét elektrokémia esetén a teljes

aram kevesebb része forditédott a glicerinoxidacids termékek 1étrehozasara (kisebb az 6ssz Faraday
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hatékonysag). Masrészt eltérés mutatkozik a termékek aranyaban is (5.C dbra). A sotét elektrodon
buborékok megjelenését figyeltik meg. Ez alapjan arra kovetkeztetiink, hogy a hidnyz6 Faraday
hatékonysagot az O teszi ki. A glicerinoxidacios termékek aranyaban megfigyelheto kiilonbség is az O
jelenlétének tudhaté be. Egyes koztitermékek érzékenyek az oxigénre, és az elektrodon fejlodé O, nem
elektrokémiai uton eloxidalja dket.

Abban az esetben, ha a befektetett elektromos energia minimalizaldsa a cél, a GaAs és a TasNs
jobb valasztas lehet, mint a Si. Ez annak kdszonhetd, hogy a vegyértéksavjuk pozitivabb potencialnal
helyezkedik el, mint a Si-é, emiatt nagyobb a termodinamikai hajtderd a glicerin oxidacidjara. A GaAs
gyors fotokorrdziot mutatott. Stabilizalasara tobb moddszert is kiprobaltunk, de egyikkel sem sikeriilt
megfeleld eredményt elérni. Viszont sikeriilt nanorudas szerkezetli, Tas;Ns alapi fotoanddot
eléallitanunk, azonban a feliilet boritottsaga nem volt 100%-0s. Az elsé mérések alapjan valdban
alacsonyabb potencialon lehet képes a glicerinoxidaciora, amennyiben sikeriil talalni egy megfeleld

katalizatort.

Osszefoglalas

Megallapitottuk, hogy a fényintenzitas ndvelésével az elért fotoaramok megnének, azonban ez
hatdssal van a glicerinoxidacios termékeloszlasra. A katodreakcio a fotoelektrod —stabilitasat
befolyasolja, ugyanis, ha a katdédon CO, redukciot hajtunk végre vizredukcio helyett, akkor az anodtérbe
atjutd karbonationok kozvetett hatdsa miatt az anolit pH-ja lecsdkken, mely a Si feliiletén 1évo Ni
katalizator leoldodasahoz vezet. Végiil azt is bemutattuk, hogy azonos aramnal a fotoelektrokémia
alkalmazasaval kisebb a cellafesziiltség (vagyis a befektetett halozati energia) a sotét elektrokémiai
oxidaciohoz viszonyitva, valamint a termékeloszlas is eltér.

Sikeresen létrehoztunk egy TasNs nanorudakbdl allo fotoanodot, a felvett fotovoltammogramok

alapjan elmondhato, hogy a Tas;Ns-en valoban alacsonyabb potencialon indulhat a fotoaram.
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A TEHETSEGGONDOZAS LEHETOSEGEI A KEMIA- ES
MATEMATIKATANITAS SZEMPONTJABOL

Makai Timea Kamilla
Szolnoki SZC Palfy — Viziigyi Technikum

A tehetséggondozas az oktatas egy 6, am sajnos még nem elég tag szegmense. Barmelyik
tudomanyteriiletr6l vagy tantargyrol is legyen szo, mindig lesz hova fejlodni ezen a teriileten. Kémia és
matematika szakos tanarként els@sorban a természettudomanyos tehetséggondozast kutatom. A kémia
targy iranyabol elindulva, a szamitasos feladatokhoz érve 0sszekapcsolodik munkdm a matematikai
szemléletmoddal is. Végiil a KOKEL (Kozépiskolai Kémiai Lapok) elemzését mutatom be.

A tehetséggondozasnak nagy miltja van Magyarorszagon, ezért a szakirodalmi hattere is sokréti.
A tehetség kézikonyve és A kémiatanitds modszertana cimi irodalmak nagyszert alapot adnak a téma
attekintéséhez [1-2]. A fogalmi hal6 kifeszitése ezen két irodalom alapjan tortént.

A kémia az absztrakcidos gondolkodas képességét igényelve nehéz tantargy. A lathatot és
,»lathatatlant” kell 6sszekapcsolni és ok-okozatként megérteni, majd ezzel szamolni. Nagy segitség
ebben, ha az 0j ismeretanyagot a mar meglévokhoz probaljuk csatolni. Torekedjiink elkiiloniteni a
jelenségszintet az absztrakcios szinttél. Emellett segitsik az o6nalldé modellalkotast. Erdemes
megemliteni a természettudomanyos gondolkodast és annak fejlesztését, hiszen ez is elvarandd a
kozoktatastol. Mint nevében is szerepel, ezen gondolkodas a természettudomanyos Gsszefiiggésekre
iranyul. Ennek alapvetd képességei az alabbi mintazatok: rendszerezési képesség, kombinativ képesség,
deduktiv-, induktiv-, analdgias-, aranyossagi-, valosziniiségi- és korrelativ gondolkodas [3]. A
problémamegoldas képességét is fejleszthetjik a kémia orak keretében. Ez részben a
természettudomanyos gondolkodasra épiil. A sémaelmélet alapjan fejleszthetjiik ezen képességteriiletet,
ha mar kidolgozott feladatokat elemziink a diakokkal. A Nemzeti alaptanterv (NAT 2020) legujabb
kiadasa nagy hangstlyt fektet a természettudomanyos megismerésre €s a kutatasalapu tanitasra [4]. Ezt
példaul a tanult fogalmak és modellek torténelmi fejlédésének targyalasaval €s a természeti torvények
felfedeztetésével és tudatositasaval érhetjiik el.

Mindezt magasabb szintre lehet helyezni a kiilonféle versenyekre vald késziiléssel. Nem létezik
olyan verseny kémiabol, ahol ne kellene szdmitasos feladatot megoldani. Emellett a legtdbb diak
oncéliinak érzi ezen feladatokat. Eppen ezért fontos, hogy jitsunk ezen feladatok céljan és tanitisanak
moddszertanan. Alapvetd célként megemlithetjiik a feladat témdjadhoz kapcsolddd tudésteriilet tagitasat,
illetve a problémamegoldasi képességek fejlesztését. A kémiai szamitdsok egyik szépsége, hogy a
feladatokat tobbféle stratégidval lehet megoldani. Ez fiigg a gyermek eldzetes tudésatol is, de a

kiindulasi adatok megvaltoztatasdval mi is kezdeményezhetjiik a stratégiavaltast. Viszont vilagos, hogy
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mindehhez elengedhetetlen a megfelel6 matematikai alap. Kiemelend6 a logaritmus, mint matematikai
fogalom. Miért? A kémia érettségi vizsgakovetelményei kozott szerepel a logaritmus hasznalata a pH
szamitasa soran (2017/18-as tavaszi vizsgaidOszak kovetelményei) [S]. Mar kozépszinten ,,A vizes
oldatok kémhatasa” témaban a fogalmi szint egy 1ényeges pontja a pH definicioja. Ennek kardinalis
részfogalma a logaritmus. Ertelmeznie is tudni kell 25 °C-on a pH-t és az oldatok kerek egész szamu
,,Kémhatas” témakdr tovabb kivan mélyiteni. Emelt szinten mar tudnia kell a didknak megoldani a pH-
val kapcsolatos egyszerli szamitasokat erds és gyenge savak, illetve bazisok esetében. Elvarjak a
kiilonb6z6 pH-ju erds sav- és lagoldatok dsszekeverésével kapcsolatos egyszert feladatok megoldasat.

A matematika targy érettségi vizsgakdvetelményei is sziikséges ismeretanyagként tartjak szamon
alogaritmust [6]. A ,,Hatvany, gyok, logaritmus” témaban a kdzépszintli kovetelmények kozott szerepelt
a definicio, annak hasznalata, azonossagai és az attérés egyik logaritmusalaprol a masikra. Ezeket emelt
szinten mar bizonyitani is tudni kellett. Az ,Egyenletek, egyenletrendszerek, egyenlétlenségek,
egyenlOtlenségrendszerek” témaban szerepelt az ,Exponencialis és logaritmusos egyenletek”
megoldasa is. A fiiggvényekrol szo6l6 fejezetben pedig az inverzfliggvény kapcsan taldlkozhattunk a
logaritmus fiiggvénnyel. Ezek voltak a 2017/18-as tavaszi vizsgakdvetelményben. Azdta megjelent a
legujabb NAT, ami kevésbé érezteti fontosnak ezen fogalmat [4].

Tekintsiilk most a kerettanterveket (gimnaziumok 9-12. évfolyama szamara) [7]. A kémia
targyhoz tartozd kerettanterv 102 alaporaszamot hataroz meg a 9-10. évfolyam szdmara Osszesen. A
,,Kémiai dtalakulasok” témakdrre 20 Orat tervez a tanterv. A ,,Fejlesztési feladatok és ismeretek™ kozott
szerepel a kémbhatas és a pH. A ,,Javasolt tevékenységek” bekezdésben ezt olvashatjuk:

e Higitasi sor készitése erds savbol és bazisbodl, a pH megallapitasa indikatorpapirral, a
pH és az oldat oxoniumion-koncentracioja kozotti kapcsolat attekintése

e Animaéci6 keresése az egy-, illetve tobbértékii savak esetében a kézombdsitésiik sordn
bekovetkezd pH-valtozas szemléltetésére”

Szamunkra az elsé gondolati pont utolsé fél mondata a fontos. Ahhoz, hogy a kapcsolatot meg
tudjuk teremteni a gyermek elméjében a pH és az oldat oxdniumion-koncentracidja kozott,
elengedhetetlen, hogy tudja, mi az a logaritmus.

A 2020-as Nemzeti alaptantervhez kacsoloddé matematika kerettanterv sok teriileten valtozott,
ahogy a logaritmus esetén is [4,8]. A ,,Hatvany, gyok, exponencialis fliggvény, logaritmus” témakorre
szant 12 oranak a végére a didknak ismernie és alkalmaznia kell a logaritmus fogalmat. Fejlesztési
feladatként jelolik magat az értelmezést, az attérést mas alapu logaritmusra €s a szamologép hasznalatat
logaritmus értékének meghatarozasahoz. Javasolt tevékenységként felsoroljdk a nagy szamok

szamjegyeinek meghatarozasat ennek segitségével €s az egyszerli szamologépekkel torténé nem 10-es
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alapu logaritmus kiszamitasat. Azonban kihagytak a logaritmust, mint fliggvényt az egész tantervbol. A
fliggvény grafikonja és azzal végzett transzformacios eljarasok mind ismeretlenek maradnak a
tanuloknak. Még nagyobb probléma, mely mar hosszl évek 6ta megoldatlan maradt, hogy mindezt csak
11-12. évfolyamon tanitjak. Folyamatosan kiilonféle megoldasok sziiletnek a felvezetett probléma
athidalasara, am ezek csak helyi-, illetve idbleges jellegiick. Példaként emlitend6 a kovetkezo
sémarészlet (1. abra), mely szemléletesebbé teheti oktatomunkankat a pH szamitasos feladatok

kapcsan.

Roéviden: K.
E;

Felhasznalt egyenlet:

[

1. abra: Egy séma a kovetkezd feladat megoldasahoz: Szamitsd ki a 0,100 mol/dm? koncentracidoju

ecetsavoldat pH-jat! (K = 1,8:10-). A séméban az ismert informacidkat félkovér betiitipussal, illetve a sarga
valamely arnyalataval jeldljiik. Az ismeretlent pirossal. Amint kiszamitasra keriilt ez az érték, a szine zoldre valt.
A végén mar csak be kell helyettesiteniink és meg is kaptuk a végeredményt, melyet sotétzold szinnel jel6ltiink.

Alatta a rovid leirasat lathatjuk a sémanknak. A felhasznalt egyenletet kiilon szerepeltettiik.

Kivalo lehetdség a tanulok motivalasara a Kozépiskolai Kémiai Lapok (KOKEL) forgatasa, mely
a Magyar Kémikusok Egyesiilete Kémiatanari Szakosztalyanak folyoirata. A lapot az MTA MTMT
indexeli és a REAL, tovabba az Orszagos Széchényi Konyvtar (OSZK) Elektronikus Periodika
Adatbazisa és Archivuma (EPA) is archivalja. Tanarként nagy segitséget nyujtanak valtozatos feladatai.
Nemecsak elméleti, hanem szamitasokban is gazdag példatar lehet a tanar kezében. A tovabbiakban a
szamitasi feladatok szempontjabol mutatom be az utobbi néhany év lapszamainak vonatkozo tartalmat.
Megvizsgaltam, hogy 2020 és 2023 k6zott a megjelent lapok szdmitasi feladatai milyen képet mutatnak

tematika, tipus, sziikséges kompetencidk és ajanlott korosztaly szempontjabol.
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Elsoként a feladatokat kémian beliili szakteriiletek szerint soroltam be. Habar kdzépiskolaban
meghatarozo idészak az ,,Altalanos kémia” oktatdsa, ennek tantervi keretein beliil tulajdonképpen
fizikai-kémiai témakat is tanitunk, hiszen ez a felosztas nevesitve csak az egyetemen jelenik meg. igy
itt ezt kiilon nem szerepeltetem, hanem példaul a standardpotencialokkal foglalkozo feladatot fizikai-
kémiai kategoriaba soroltam be. Ezek alapjan lathatd (2.abra), hogy az analitikdba sorolt leginkabb
Osszetétel, hatoanyagtartalommal kapcsolatos feladatokbol talalunk a legtobbet, mig technologiai
témaju feladatbodl viszonylag kevés lelhetd fol. Szot érdemel az interdiszciplinaris kategoria is, mely
egyébként nagyon érdekes hatarteriileti kapcsolddasi pontokra hivja fel a tanulok figyelmét (k6zettan-
kémia, orvostudomany-kémia, stb.). A ,11-12.+” cimii kategoéria kifejezetten emelt szintli és

kozépiskolai tananyagtol (megoldhatd mértékben) elrugaszkodobb feladatokat tartalmaz.

(¥,

N W W
<

feladatok szama (2020-2023)
o w2 o 8 3

2. abra: Feladattipusok eloszlasa a KOKEL folyoirat 2020-2023 kozotti idészakaban

A 3. abran a feladatok megoldasahoz sziikséges kompetenciakat soroltam f6l. Ebben az esetben
egy feladathoz akar tobb kompetencia is tartozhatott, minden esetben mégis a legfontosabbakat jeloltem
csak. Szamitasi feladatokra koncentralva példaul a szaknyelv hasznalata nem elsédleges, de
nyilvanvaldan elengedhetetlen. Fontos szerepet kap az aranyossagi gondolkodas, a konvergens és
kombinativ gondolkodas ezekben a feladatokban. A konvergens gondolkodas — Osszetartd sziikitd
gondolkodas, beallitodas az egyetlen megoldas iranyaba. Jellemzo a logikus kdvetkeztetés képessége,
absztraktikus képesség, szabalyok felismerésének képessége. Ezzel szemben a divergens gondolkodas
széttartd, elagazd gondolkodas, amely szamos lehetdséget megvizsgal, szamba vesz, mérlegel. A
divergens feladatnak tobb megoldasa lehet. Jellemz6i a gondolkodas konnyedsége, folyékonysaga,
minél tobb otlet felvetésének képessége, 1j szempontok figyelembevételére valo képesség, eredetiség,

problémaérzékenység.

105



~ 6
o 60
S 50
a4
K 40
>
a 30
<
g 20
]
«w 10
% il
e 0 P
=

.5 e,%@@ae%&w&w@@%m SRR
'.g ;0\‘2&.6%-\ &%*6&63 b@ @*Ob\ b(\‘b Q&.b&\ N b* *0 Q}Z‘?\«\é‘/-@%@
T TS GRS O E SO
S S S E I SN eSS S

& 1 N 1Al 7 PR . X 1, D | ° Y, d)

FFFES F T P S F VST F
> P QY EF YL NSRS N
L R T F LS W& & S W
SRR R Gl V¥ S

¥ ©

= S

&8

3.abra: Megoldashoz sziikséges dominans kompetencidk a KOKEL foly6irat 2020-2023 kozotti idészakaban

Azt is szamba vettem, hogy a feladatok megoldasahoz mely évfolyamok tananyaganak ismerete

jelent feltétlen sziikségletet. A 4. abra jol mutatja, hogy a legtobb feladathoz a tizedik osztalyos

tananyag igen sziikséges, de szamos, mar kilencedikesek altal is megoldhat6 feladatot talalunk. A ,,11-

12.+” kategériaji, magasabb szintli és kevésbé ismert tematikaji (akar tantervi tananyagon feliili)

feladatokbol aranyaibol kevesebbet talalunk, de ezek igazan fontosak lehetnek verseny- vagy

didkolimpiai felkészitésekhez.

9. osztaly

10. osztaly

11-12. osztaly

11-12. osztaly (+)

4. abra: A feladatok szama javasolt korosztaly szerint a KOKEL folyoirat 2020-2023 kozotti

id6szakaban
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szervetlen SZErves

5. abra: A feladatok vegyiiletcsoport szerint a KOKEL folyéirat 2020-2023 kozotti idészakaban

Utolsoként arra voltam kivancsi, hogy milyen a szervetlen kémiai és szerves kémiai feladatok
megoszlasa, hiszen a didkok nagy részének a szerves kémiai targyu feladatok nagyobb problémat
szoktak jelenteni. Az 5. abra megnyugtatd valaszt ad, a KOKEL feladataiban igyekeznek nagyon
aranyosan szerepeltetni szervetlen és szerves kémiai témaju feladatokat.

Osszegezve, a kémia tanitdsanak sarkalatos pontjai kdzé sorolando a tehetséggondozas és a kémia
matematikaval valo kapcsolata. Kutatasomban ezt targyaltam egy 0j szemszogb6l. Célom az volt, hogy
a Magyarorszagon jelen levd tehetséggondozas hatérait feltérképezzem, ¢és az ismereteket a
alapjan fellelhetd problémakra. A sokak altal ismert KOKEL feladatait is megvizsgaltam a dolgozatban,
mely réavilagitott a feladattipusok sokféleségére és egyenletes elosztasara. Vizsgalddasom sordn arra
jutottam, hogy a jo versenyeredmények érdekében a szamitdsos feladatok kihagyhatatlanok a
tehetséggondozasbol. Leggyakrabban az aranyossagi és a konvergens gondolkodas sziikségeltetnek,
mint kompetenciak a versenyfeladatok megoldasahoz. Ezen ismeretekkel felvértezve céltudatosabban
tudjuk késziteni a didkjainkat a versenyekre. Reményeim szerint minden tanar és tanarjeldlt sziviigyének
fogja érezni a tehetséggondozast és nem ijed meg a kémia tanitasa soran fellépd sarkalatos pontoktol.

Kivanom, hogy mindenki 6romet talaljon ebben a gyonyori tantargyban!
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Szakmodszertani csoportjanak az oszlopos tagjanak, amiért faradtsagot nem kimélve segitett

megvalositani céljaimat. Ezen kutatas a Debreceni Egyetem Természettudomanyi és Technoldégiai

Kar Kémia Intézetének keretein beliil valosult meg.
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ELNYUJTOTT HATOANYAG-LEADAS POLISZUKCINIMID ES
POLI(VINIL-PIRROLIDON) ALAPU SZALAS MATRIXOKBOL

Mihalovics Bence, Gyarmati Benjamin, Szilagyi Andras

Fizikai Kémia és Anyagtudomanyi Tanszék, Vegyészmérnoki és Biomérnoki Kar, Budapesti Miiszaki és
Gazdasagtudomanyi Egyetem, Miiegyetem rkp. 3., H-1111 Budapest, Hungary.

Absztrakt

A széles korben hasznalt antibakterialis hatast rifampicin szemészeti alkalmazasa szemcsepp
formajaban torténik, ami a hatéanyag rossz hidrolitikus stabilitdsa miatt nem optimdlis. A probléma egy
lehetséges megoldasa rifampicin tartalma, idében elnyujtott hatéanyag-leadast biztosito, szilard
szemészeti inzertek alkalmazasa. Az inzertekhez felhasznalhato rifampicint tartalmaz6 matrixokat két
eltéré fizikai-kémiai tulajdonsagokkal rendelkez6 polimer (a poliszukcinimid és a poli(vinil-pirrolidon))
felhasznalasaval allitottuk el6 elektrosztatikus szalképzés segitségével. Az idoben elny(jtott hatoanyag-

leadas szabalyozhatosagat a két polimer eltérd vizoldhatdsaga biztositja [1-2].

Irodalmi attekintés

A szem bakterialis és virusos fert6zésinek kezelése topikalis gyogyszerkészitmények segitségével
torténik. A lokalisan alkalmazott gyogyszerkészitmények szamos hatrannyal rendelkeznek, melyek a
szem védekez6 mechanizmusaibol (pl.: konny-kivalasztas, pislogas) adodnak. A leggyakrabban
alkalmazott szemészeti gyogyszerformula, a szemcsepp, kis biohasznosulasa (~5-10 %) is nagyrészt
ezen mechanizmusok kovetkezménye. A biohasznosulas ndvelésére megoldast nyujthatnak az amorf
szilard diszperziok inzertként torténd alkalmazéasa. A retard szemészeti inzerteket szemhéj aléd helyezve
szemcseppek pontatlan adagolasat is [3].

Amorf szilard diszperziok eldallitasara korszeri eljaras az elektrosztatikus szalképzés. A
technoldgia alapja, hogy egy nem zérus dipdlus momentummal rendelkez6 molekulakbol felépiild
folyadék egy elektrosztatikusan toltott és egy foldelt vezetd kozott elmozdul, sugarat képez. Polimer
oldatok esetében a folyamat soran az olddszer elparolog, a statikusan t6ltott polimer lancok pedig
taszitjak egymast. A polimer szalat éré huzofesziiltség a keletkezd szalat a teljes szaradas el6tt
megnyujtja, ezzel annak atmérdje jelentésen csokken. A szalképzést szamos paraméter befolyasolja.
Ezeket altalaban harom csoportra osztjuk: a polimer oldat fizikai-kémiai tulajdonsagai (viszkozitas,
feliileti fesziiltség és vezetoképesség), a technologiai paraméterek (a polimer oldat térfogatarama, az
elektromos fesziiltség és a szalképzo kapillaris-szalfogd tavolsag (emitter-kollektor tavolsag)) és a

kornyezeti tényezok (hémérséklet, relativ paratartalom) [4-5].
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Anyagok és modszerek

(1.a abra). A polimer szerkezetét 'H-NMR (Bruker Avance 500, 500 MHz, oldoszer: ds-DMSO)
spektrum (1.b abra) segitségével igazoltuk. A polimer molekulatomegét hig oldatok viszkozitas
mérésén (Anton Paar Lovis 2000 M/ME) keresztiil hataroztuk meg [6]. A kapott atlagos molekulatomeg
36 kDa-nak adddott. A kisérletekhez felhasznalt masik polimert, a poli(vinil-pirrolidon)-t (PVP, 360 és
1300 kDa) a Sigma Aldrich Kft.-t81 vasaroltuk.

a) © H,PO,
HN on  180°C
OH 10 mbar_ mbar

b) 0

H,0 DMSO

Y
~

S [ppm]

1. abra: (a) PSI eléallitasanak reakcidegyenlete. (b) Az eldallitott PSI "H-NMR spektruma. 8y (500 MHz, ds-
DMSO, MesSi) [ppm]: 5,23 (1H; s; Hi-1), 3,17 (1H; s; Hx-2), 2,66 (1H; s; Hy-2)

A szalképzéshez a polimereket dimetil-formamidban (DMF) oldottunk fel. Az elektrosztatikus
szalképzést egy horizontalis szalképzé Kkapillaris-szalgy(ijté (tovabba emitter ¢és kollektor)
elrendezésben végeztik (eSpinCube, SpinSplit). Minden esetben 18G atméréjii rozsdamentes acél
kapillarist, 15 cm kollektor-emitter tavolsagot, 15 kV fesziiltséget és 0,4 ul/s prekurzor oldat aramlasi
sebességet alkalmaztunk. A szalképzések soran a helyiség 25+ 1 °C-on termosztaltam, relativ
paratartalma pedig 50£20 % volt. Az eldallitott szalas matrixok morfologidjat pasztazo
elektronmikroszkopiaval vizsgaltuk (JSM-JEOL-5500LV SEM), a felvételeket Image] 1.53m

szoftverrel értékeltiik ki. A prekurzor oldatok viszkozitisat 1-1000 s™! nyirasi sebesség tartomanyban

reométerrel (Anton Paar MCR 301), CP25-1 méréfejjel hataroztuk meg 25 °C-on. A hatdanyag-
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kioldodasi kinetikat 35 °C-on, pH 7,4 PBS pufferben hataroztuk meg UV-Vis szondas detektalassal
(Agilent Cary 60 UV-Vis spektrofotométer) (2. abra). A szalas matrixokat toltheto teafilterbe helyeztiik
a mérések soran, hogy a minta mechanikai roncsolodasa miatt esetlegesen az oldatba keriil6 szilard
részecskék ne zavarjak a spektrofotometrias detektalast. A hatéanyag-kioldodas profilokat a 335 nm-en
mért abszorbanciaértékekbdl hataroztuk meg. Az eredmények statisztikai értékeléséhez a OriginPro 8.5

¢s a GraphPad Prism 7 szoftvereket hasznaltuk.

UV-Vis
spektrofotométer

PBS puffer
UV-Vis szonda

Mintaval toltott teafilter — Termosztald edény

\ =1 . —

_ o Mégneses o

2. abra: Hatoanyag-leadas mérési elrendezése.

Eredmények és értékelésiik

Els6 1épésben a polimerek elegyébdl szalas matrixokat allitottunk eld. Vizsgaltuk a koncentracio
(20, 25 és 30 m/m%), és az Osszetétel, a PVP(360 kDa):PSI tomegarany (0:100, 25:75, 50:50, 75:25 és
100:0) hatasat a szalképzésre. Az eldallitott matrixok atlagos szalatméroéit a 3.a abra szemlélteti. A 20
szalatméronek, itt mértilkk a legnagyobb viszkozitast is. A 3.b abra mutatja, hogy nagyobb
viszkozitdsokkal nagyobb szalatmérdk jelentkeznek, OGsszhangban az elméleti varakozasokkal. A
morfoldgia vizsgalata soran megfigyeltiik tovabba, hogy a polimer koncentracié novelése segitette a
kizarolag PSI-t tartalmaz6 oldat nem volt szalképezhetd, azonban PVP hozzaadasaval szalas matrixokat
kaptunk. A szalképzéshez a tovabbiakban a 25 m/m% polimerkoncentraciot valasztottuk, mivel ezen
mintak viszkozitdsa megfelel6en nagy volt a szalképzéshez, azonban nem haladta meg azt a hatart, ami
matrixokat a teljes Osszetétel tartomanyban elkészitettiik el 20 mg rifampicin/1 g polimer hatéanyag

koncentracioval.
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3. abra: a) Az atlagos szalatméro fliggése a polimer Osszetételtdl, n = 100 szal atmérdjének mérése

oldat viszkozitasanak fiiggvényében.

A PSI szalképezhetésége jelentésen javul mar kis mennyiségben (adalékként) a prekurzor
oldathoz adott, a PSI-hez viszonyitva nagy moéltomegii (360 és 1300 kDa), PVP hatasara. Ezt a hatast
mar mas polimer paroknal is megfigyelték, azonban a jelenség oka nem tisztazott pontosan [7]. Egy
elmélet a nagyobb molekulatomegbdl adodo nagyobb giracios radiuszt és az abbol kdvetkezd hosszabb
relaxacios id6t tartja dont6 hatasnak [8]. A jelenség hasznos és sziikséges tovabbi kutatasok alapja lehet.

A rifampicin kémiai stabilitasat a szalképzés oldoszerében (DMF) és a hatdanyag-leadas
vizsgalatanak oldoészerében (PBS, pH 7,4) 6 6ras UV-Vis spektroszkopiai méréssel vizsgaltuk. A
rifampicin spektruma két jellemz6 csuccsal rendelkezik (335 és 475 nm), ezzel szemben az oxidacios
terméke, a kinon forma csupan 335 nm-en nyel el, igy a rifampicin koncentracio jol nyomon kovetheto.
A mérések soran bebizonyosodott, hogy DMF olddszerben a rifampicin nem alakul 4t kinon formava,
azonban vizes kozegben viszonylag gyors kinon-hidrokinon 4talakulas jatszodik le. A 4.a abra az
oxigén hatasara bekovetkezd hidrokinon-kinon atalakulést (oxidéacio) a 4.b abra pedig a vizes kozegben
mért UV-Vis spektrumok koziil a kiindulédsi és a 360 perc utan felvett spektrumokat mutatja be.
Tekintettel arra, hogy a hatéanyag-leadas mérése soran az Osszesen leadott hatbanyag mennyisége
fontos, a tovabbi kiértékelések soran a 335 nm hullamhosszon mért abszorbanciakat hasznaltuk fel, ezen

a hullamhosszon ugyanis egyenlének tekinthetd a két forma molaris extinkcids koefficiense.
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Rifampicin Rifampicin-kinon

—— Rifampicin, 0 perc
—— Rifampicin + kinon, 360 perc utan

b) 1,0 V

0,84
0,6
0,4+

0,24

Abszorbancia [-]

0,0 T T
200 400 600 800

Hullamhossz [nm]

4. abra: a) A rifampicin oxidacios reakcioja vizes kozegben. b) A rifampicin stabilitdsdnak mérése
soran felvett két spektrum a 0. percben és 360 perc elteltével (35 °C, pH = 7,4, PBS puffer)

Meghataroztuk a 25 m/m% koncentracioji, PVP-t és PSI-t kiilonb6z6é aranyban tartalmazo
oldatbol készitett matrixok hatdanyag-leadasat. Az 5. dbra a mért kioldodas profilokat mutatja. A
hordozot tekintve kizarolag PSI-t tartalmaz6 matrix hatdanyagot nem adott le a vizsgalatok ideje (6 6ra)
alatt sem. Ezzel szemben a kizarolag PVP tartalmu matrix gyors hatdoanyag-leadast biztositott, 48 perc
alatt kioldodott a hatéanyag 90 %-a. Minden polimerkeverék matrix idoben elnyujtott
hatéanyag-leadassal rendelkezett. A harom keverék matrix hatdéanyag-leadas profilja statisztikai
Osszehasonlitas alapjdn nem kiilonbozik egymastol szignifikansan, azonban mindegyik szignifikans
kiilonbséget mutat a csupan PVP tartalmi matrixhoz viszonyitva. A Noyes-Whitney egyenlet
illesztésébdl meghatarozott maximalisan kioldoddé hatéanyag mennyiséget figyelembe véve
meghatarozhat6 a 90 % hatéanyag-kioldodédshoz tartozo id6 (1. tablazat). Ezek az idok jol szemléltetik,
hogy a keverék matrixok hatéanyag-leadasa idoben elnyijtott.
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5. abra: Hatoanyag-leadas profilok kiilonb6z6 polimer 6sszetételi szalas matrixokbol. A mérések
35 °C-on torténtek pH 7,4 PBS pufferben. A hibasavok n = 3 mérésbdl szamolt szorasokat jelentenek.

1. tablazat: 90 %-os hatéanyag-leadasi idok kiilonbdzo polimer dsszetételll szalas matrixokbol. Az
idémeghatarozas Noyes-Whitney egyenlet illesztése alapjan tortént.

PVP részarany toow
[%] [perc]
0 oo
25 103
50 138
75 135
100 48

Osszefoglalo

Munkank soran PSI polimert allitottunk el6, meghataroztuk a kémiai szerkezetét €s a moltomegeét.
Megvizsgaltuk a PSI, a PVP és keverékeik elektrosztatikus szalképezhetdségét. Ez alapjan valasztottunk
prekurzor oldatokat a hatéanyag-hordoz6 rendszerek kialakitasdhoz. Rifampicin hatoanyaggal toltott
szalas matrixok hatdanyag-leaddsanak mérésével bebizonyitottuk, hogy a vizben nem old6dé polimer
komponens (PSI) hozzaadasaval a vizben jol 0old6do PVP hatéanyag-leadasi profilja idében elnyujthato.
Jovobeli terveink kozott szerepel, hogy oldallancokkal modositott poliaszpartamidokat hasznalunk fel
az elektrosztatikus szalképzéssel eldallitott hatdoanyag-leadd rendszerek f6 komponenseiként, ezaltal

biztositva, hogy a szalképzés kornyezetbarat oldoszerben torténhessen.
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AZ ASZFALTENEK SZEREPE A KOOLAJ EMULZIOK STABILITASABAN

Ordég Tibor Istvan ?, Balassa Lilla *, Puskas Sandor *, Dékany Imre "

“MOL Nyrt. Csoportszintii Olajipari Fejlesztések és Megoldasok, Budapest 1117 Dombovari ut 28.
bSzegedi Tudomdnyegyetem, Fizikai Kémiai és Anyagtudomdnyi Tanszék, Szeged, 6720, Rerrich Béla tér.1.

A természetben el6forduld kéolaj olajos fazisaban kiilonb6zé homolog szénhidrogén molekulak
¢és nagy molekula tomegli szerves vegyiiletek talalhatdéak, mig a kdolaj masik fazisa vizes kozegi,
amelyben elektrolitok (kalcium, magnézium sok, vizben oldhatd szerves anyagok) talalhatdak. A

homoloég szénhidrogén molekulak és az aszfaltén sematikus abrajat szemlélteti az 1. szamu abra.
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1. abra: A koolaj {6 alkotorészeinek sematikus abraja

A természetes feliiletaktiv anyagok kdolajban megjelend egyik formaja az aszfaltén, ennek két
kiilonboz6 kémiai szerkezetli valtozatat azonositottak be az 2. dbra mutatja a California tipust, mig a 3.

abra az Athabasca tipust.

2. abra: California tipusu aszfaltén kémiai szerkezete
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3. abra: Athabasca tipust aszfaltén kémiai szerkezete

Az olaj-viz aranytdl fliggéen O/V (olaj a vizben) és V/O (viz az olajban) diszperziokat talalunk

[1]. A V/O tipust emulzid lehetséges felépitését szemlélteti a 4. abra.

Qil- phase o ©4
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Aromatics [ od7 pH

Resins =54 Surfactants
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Porphyrins Organics

W8 Central Partof the Asp ° ¢ of Mixed Aromatic

Compounds of High Molecular Kapntuais Natnre

Weightanid of Aramatic tidure A Compounds of Mixed Naphthenic
Compounds of lower Molecular Aliphatic Nature
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Nature &

f=3

<>
Compounds of Preponderantly
Aliphatic Nalure

4. abra: Sematikus V/O emulzi6 kdolaj alkotokbdl kialakitott hatarfeliileti szerkezettel.

A koéolaj termelés elorehaladasa soran a V/O emulzié O/V emulzié formara valtozik, mivel a
kitermelés soran csokken a rétegben a kdolaj mennyisége, de a rétegviz mennyisége kozel valtozatlan
els6sorban a réteg nyomas fenntartasa és a kitermelt rétegviz visszasajtolasa miatt. Az O/V tipusu
emulziokban el6forduld és az olajos fazisban oldott aszfaltének szerepe fontos a szerves fazisban oldott
aszfaltén stabilizalo hatasa miatt. Meg kell jegyezni, hogy a diszperzios kozegként szerepld vizes
fazisban az elektrolitok mellett a tarolo kozetb6l — a tarolokdzet podrusaiban 1évé aramlasok altal
mobilizalt — homok és agyag részecskék is talalhatoak, amelyek szintén befolyasoljak a kdolaj emulzio
stabilitasat. A stabilitas vizsgalata azért fontos, mert a felszinre keriilt kdolaj emulzidt az olajfinomitdba
kiildés elott szeparalni kell olajos és vizes fazisra. Ebben a szeparacids technologiaban fontos szerepe
van az O/V hatarfeliileten 1étrejovo stabilizald rétegnek, amely aszfalténbol, valamint aszfaltén altal
modositott asvanyos részecskékbdl all [2]. Az 5. abra szemlélteti az aszfalténnel és aszfalténnel

modositott un. Pickering-tipusu emulzio csepp hatarfeliileti rétegének szerkezetét.
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5. abra: Pickering-tipusu emulzi6 csepp szerkezete

A természetes feliiletaktiv anyagok mellett a kdolaj termelés bizonyos eljarasaiban mesterséges
feliiletaktiv anyagok keriilnek a tarolorétegbe besajtolasra a tobblet kdolaj kitermelése és kevesebb
mennyiségll rétegviz kitermelése céljabol a harmadlagos kdolaj termelési eljarasok esetében. Ezen
eljarasokkal a kdolaj kitermelése kisebb CO, lablenyomattal rendelkezik a hagyomanyos termelési
eljarasokhoz képest.

Ebben a munkinkban abban akarunk felvilagositast adni, hogy az dsvanyos komponenseken
adszorbealt aszfaltén mennyisége milyen mértékben befolyasolja az emulzi6 stabilitasat, ill. a tenzidek
adagolasa, - amelyek a kbolaj termelési technologidkban elengedhetetlen — hogyan befolyasolja az
asvanyos kozeten ill. az aszfalténnal modositott kdzeten a tenzidek adszorpcidjat. Ennek ismerete azért
fontos, mert a tenzidekkel torténé kdolaj kiszoritasi technologidknal ismerni kell a besajtolt tenzid
oldatokbol torténd adszorpcids folyamatokat a tarolo réteg kézetporusaiban. Az 1.tablazatban a kisérlet
sorozatban alkalmazott aszfaltén boritottsag mértéke.

1. tablazat: Az aszfaltén boritottsdg mértéke

Kozet aszfaltén boritottsag
Kozet (mg aszfaltén / g kdzeten)
sorszama
1. rock
2. rock
3. rock 0
4. rock
aszf20/1m
aszf20/2m
aszf20/1m 20
aszf20/2m
aszf40/1m
aszf40/2m
aszf40/1m 40
aszf40/2m
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A kisérlet sorozatban algydi miocén homokkd mintékat hasznaltunk eltéré mélységekbdl és kissé

eltérd asvanyos dsszetevokkel. A kdzet 6rlemények részecskeméret eloszlasait mutatja a 6. abra.

Particle size of the reservoir rocks
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6. abra: A kiilonb6z6 kdzet 6rlemények részecskeméret eloszlasa nm-ben

A szilard-folyadék hatarfeliileten bekovetkez6 tenzid adszorpcids folyamatokat tanulmanyoztuk
és annak kvantitativ tanulmanyozasa érdekében tenzid adszorpcios izotermakat hatiroztunk meg
natrium-dodecilbenzol-szulfonat (tovabbiakban NaDBS) anionos tenzidet alkalmazva, melyeket a

7.abra szemléltet az els6 kdzet tipus esetén.

1. rock
45 CMCpps
4 ®
35 $72 ] N
1 \
3 %
H,s < \
5 » \
'BE'E ,A - - s \\__: : ® untreated rock
£, / —3
= /{[ o L » aszf20/1m
15 4/
A1/ © aszf40/1m
1/
05 {
|
0 & T T T ]
0 05 1 15 2
€, (mg/mi)

7. abra: Az els6 kézet minta kezeletlen és a részlegesen aszfalténnel boritott k6zetszemcsék Langmuir
adszorpcios izotermaja

Az els6 kézetminta kiilonbozo aszfaltén boritottsagu Langmuir adszorpcids izotermdinak inverz

reprezentacioit szemlélteti a 2. tablazat.
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2. tablazat: Az els6 kézetminta Langmuir adszorpcids izotermainak inverz reprezentacioi

20% aszfaltén boritottsagl 40% aszfaltén boritottsagl
kezeletlen 1. kdzetminta 1. kézetminta 1. kézetminta
1. rock aszf20/1m aszfa0/1im
ce/ns vs. ce cefns vs, ce cefnsvs, ce
0,9 07 0,25
0.8 06
o7 g _— _ » 0z 4
|y = 0,4856x - 0,0082 | 05 4 ¥=03171x+0,016 .
0,6 4 | R*=09785 . A = 0,9901 .
205 2 04 7 ;,15
Tou 7., 8
W% 17— 17— | || = |l T e e ===
02 4 . ¥=0,2377x+ 0,0322
02 > 0,05 509226 |
01 ok &
o 0 - (] :
0 05 1 15 0 05 1 1,5 2 0 02 0.4 0.6 0.3 )
ce [mg/ml} ce {mg/ml) ce (mg/ml)

A 2. tablazatban talalhat6 adszorpcids izoterma reprezentacio esetén az illesztett egyenes

meredeksége adja az adott rendszerben a monomolekularis boritottsag reciprok értékét.

1. rock
5 4.208
= 3.153
= 2.059
E
=0
0 20 40
k6zet boritottsag
(mg aszfaltén/g kozet)

8. abra: Az els6 kozet minta kezeletlen és a részlegesen aszfalténnel boritott kézetszemesék NaDBS adszorpcios
kapacitasa

A 9. abra tartalmazza a masodik kézetminta kezeletlen és a részlegesen aszfalténnel boritott

kézetszemesék Langmuir adszorpcios izotermait.

2. rock
N CMCsp05
35
3 oo °
<2 ® — =
E .. . o untreated rock
= ° .
€ 15 = L aszf20/2m
. @ aszf40/2m
1
05 4
a T T T 1
o [ 1 15 2
€ (mg/mi)

9. abra: A masodik kdzetminta kezeletlen €s a részlegesen aszfalténnel boritott kozetszemcsék Langmuir
adszorpcids izotermaja
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Az masodik kbézetminta kiillonb6zé aszfaltén boritottsagh Langmuir adszorpcios izotermainak

inverz reprezentacidit szemlélteti a 3. tablazat.

3. tablazat: A masodik kézetminta Langmuir adszorpcios izotermainak inverz reprezentacioi

kozet boritottsag
(mg aszfaltén/g kézet)

20% aszfaltén boritottsagh 40% aszfaltén boritottsagl
kezeletlen 2. kézetminta 2. kézetminta 2. kézetminta
2. rock aszf20/2m aszf40/2m
ce/ns vs. ce ce/ns vs. ce ce/ns vs. ce
05 o8 08
o, [ ] ¥=0,3471x+0,0109 .
& 9% 1 y=03877x-0,0151 ng i
04 . R*=0,9934 . .
::'a 03 -E 04 _‘E‘ 04 .
o = 0,58x+0,0145 02 o3 e
. =0,58x+0, - T
01 * Y=o T
o 0 o &> !
] 05 o 05 1 15 2 o 05 1 15 2
¢, (mg/mi) €, (mg/ml) . (mg/ml)
2. rock
5
S0 2579 2.881
a0 1.724
E
E wn
<0
0 20 40

10. abra: A masodik kdzet minta kezeletlen és a részlegesen aszfalténnel boritott kdzetszemcsék NaDBS

adszorpcios kapacitasa

4. tablazat: A kézetmintak monomolekularis boritottsag és Zeta potencial érté¢kei MQ vizben

Kozet kézet boritottsag Monomolekularis Zeta potencial (mV)
sorszdma | (mg aszfaltén/g kdzet) | boritottsag (m?/g)

1. rock 0 2,059 -13,40
aszf20/1m 20 3,153 -29,98
aszf40/1m 40 4,208 -27,03

2. rock 0 1,724 -14,40
aszf20/2m 20 2,579 -25,37
aszf40/2m 40 2,881 -25,77

mérések eredményeit a 11. abra mutatja be.

srer
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1. rock zeta potential values in different

medium
0
o asrf 20/1m
‘g @ aszf 40f1m
- -20
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H H
5 5
g. I
g 40 i =
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"
-60 T m
" 0,053 0,265 0,53 mg/ml
Q mg/mi mig/ml (cMe)
SDBS SDBS SDBS

Medium

crer

Megallapitottuk, hogy a részecskék feliiletén eldzetesen és névekvd mennyiségben adszorbealt
aszfaltén noveli a feliilet adszorpcids kapacitasat, s ezaltal a kdolaj kiszoritashoz sziikséges tenzid
mennyiség igényét. A gyakorlati alkalmazas soran a tenzid adszorpcid ismerete azért fontos, mert
hatassal van a kdolaj kitermelésének koltségeire. Az adszorpcids mechanizmust is bebizonyitottuk,
mivel a zeta potencidl mért értékei alapjan az aszfaltén boritottsdg csokkenti a zeta potencial értékét,
igazolva ezzel, hogy az NaDBS anionos funkcids csoportjai fordulnak a vizes fazis felé, ezzel tovabbi

lehetséges adszorpcids aktiv feliiletet képezve a besajtolt NaDBS szamara.

[1] S. Puskas,J Balazs, A. Farkas, I. Regdon, O. Berkesi, 1. Dekany; Colloid Surfaces A: Physicochem
Eng Aspects, 1996 (113) 279-293.
[2] A.Patzko, 1. Dékany; Colloid Surfaces, 1993 (71) 299-307.
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A SZEN-DIOXID ELEKTROKEMIAI ATALAKITASAT BEFOLYASOLO
PARAMETEREK RES NELKULI ELEKTROLIZALO CELLABAN

Samu Angelika Anita*®, Dr. Endrédi Balazs?, Dr. Janaky Csaba™P

“Szegedi Tudomanyegyetem, Fizikai Kemiai és Anyagtudomanyi Tanszék, Szeged
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Tarsadalmunk aktualis, kihivast jelentd feladati ko6zé sorolhatd a légkori CO, koncentracid
intenziv emelkedése. Az iparosodasnak, a robbanasszerii népességnovekedésnek, illetve a kiillonb6zo
gyarak kibocsatasanak ,,koszonhetdéen” a CO, 1égkori koncentracido meghaladja a 420 ppm-et [1] is. A
kibocsatas szabalyozasara az elmult években létrejottek kezdeményezések, mint példaul a Kiotoi
Egyezmény vagy a parizsi klimakonferencian kotott megallapodas [2-3]. Ezekben az egyezségekben az
alairé orszagok vezetdinek célja a CO; kibocsatasnak a csokkentése. Ezeknek a megallapodasoknak a
megvaldsitasa nem pillanatszerii, hanem éveket, évtizedeket vehet igénybe. A révidebb idétavlaton
alkalmazhatdo megoldasok megtalalasa miatt fontos az olyan technoldgiak kifejlesztése, melyek
alkalmasak a 1égkorbe juté CO, mennyiségének azonnali csokkentésére.

Manapsag olyan fejlett technoldgiak 1éteznek, amelyek lehetdvé teszik a CO, f6ld vagy dcean ala
juttatasat és biztonsagos tarolasat. Ezek egy atmeneti megoldast kindlnak, hiszen elsddleges feladatuk a
CO; elvezetése, kivonasa, megkotése. Hatranyuk, hogy a megfeleld tarolohelyek szama véges, igy csak
rovidtava megoldast nyujtanak. Tényleges megoldast a CO, kémiai uton torténd atalakitasa
szolgaltathat, emiatt jelentds tudomanyos ¢és fejlesztési munka zajlik az ilyen technoldgidkkal
kapcsolatban.

A CO; clektrokémiai redukcidja egy igéretes modszer annak érdekében, hogy csokkentsiik a
kiilonboz6 pontforrasok (pl. cementgyar, erdmi) kibocsatasat. Emellett elonye, hogy az ipar szamara
hasznosithatd nyersanyagokat (pl. szénhidrogének, szintézisgaz) allithatunk el egy 1épésben. Tovabbi
elénye mas technologidkkal szemben, hogy a sziikséges energiat kozvetlenill megujulo
energiaforrasokbol (pl. Nap, sz€l) biztosithatjuk, ami id6szakosan a tarsadalmi igényekhez képest
feleslegben all rendelkezésiinkre. Ezaltal a segitségével egy fenntarthatdo és kornyezettudatos
technoldgia alakithato ki [4].

A Szegedi Tudomanyegyetemen mikddé kutatocsoportunkban célul thztik ki a CO;
elektrokémiai redukciojat folyamatos aramu elektrolizald cellaban. Vizsgaltuk az elektrolizalo cella
belsé komponenseinek (gazdifftizios réteg, ioncserélé membran, pdrusos transzportréteg) a hatasat a
termékeloszlasra. Ezenfeliil az alkalmazott kisérleti paraméterek (reaktans gaz aramlasi sebessége,
cellaban aramoltatott elektrolit Osszetétele, cellafesziiltség, elektrolizald cella hémérséklete)

szelektivitasra €s stabilitasra gyakorolt hatasat is vizsgaltuk. A kisérleteink soran egy olyan elektrolizalo
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cellat alkalmazunk (1. abra), amely kételektrodos, Osszepréselt, tehat nincs folyadékréteg az elektrod-
membran-elektrod elemek kozott. Benne kereskedelmi forgalomban elérhetd katalizatorokat,

gazdiffuzios rétegeket, ioncserélé membranokat és porusos transzportrétegeket hasznalunk.
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1. abra Kisérleteink soran alkalmazott folyamatos aramu elektrolizal6 cella sematikus abrazolasa.

A kisérleteink soran a cella miikddését elektrokémiai mérésekkel (linearis voltammetria,
kronoamperometria, kronopotenciometria, impedancia spektroszkopia) jellemezziik. A valasztott
katalizator dontden meghatarozza, hogy a CO, redukcioés reakciok (CO;RR) soran milyen termékek
keletkeznek. A kisérleteinknél katdd katalizatorként eziist nanorészecskét (<100 nm) hasznalunk,
amelynek kdszonhetdéen termékként (a melléktermékként képzodd H, mellett) CO keletkezik. Az
elektrolizalo cellara allando fesziiltséget kapcsolunk és az atfolyod aramot mérjiik. A cellabol kiaramlo
termékgazbol vesziink adott idokozonként mintat, és egy gazkromatograf vagy egy gazanalizator

El6szor az elektrolizald cella belsé komponenseinek a hatasait vizsgaltuk, ennek feltérképezése
érdekében eldszor a gazdiffuzios réteg szerkezetének termékeloszlasra gyakorolt hatasat vizsgaltuk. A
gazdiffuzios réteg fontos feladata a reaktans- és a terméktranszport eldsegitése, a nagy feliilet és az
elektromos kontakt biztositasa, illetve hozzajarul a hidrofob tulajdonsagokhoz is. A mikro-CT-s és a
pasztazo elektronmikroszkopos (SEM) felvételeken (2. abra) megfigyelhetjiik, hogy gazdiffuzids

rétegek két kiillonb6zo szerkezetbdl, egy mikro- és egy makropdrusos rétegbdl épiilnek fel.

MIKROPORUSOS RETEG

500 pm

LT 1400W

2. abra CO,RR-ban alkalmazott 3 kiilonboz6 gyartotol rendelt gazdiffuizios rétegek szerkezeteinek
microCT-s és SEM felvételei.

124



Kisérleteink soran 20 kiilonb6zé kereskedelmi forgalomban elérhetd gazdiffuzios réteget
hasonlitottunk 0ssze. A mikroporusos rétegek dontden a felszinen talalhatoé repedések szamaban €s
méretében kiillonboznek, mig a makroporusos szerkezet jelentdsen eltérhet egymastol. A gazdiffuzios
rétegek CO,RR-ban mutatott viselkedése fiigghet a mikroporusos réteg jelenlététdl, a réteg
vastagsagatol, a makroporusos réteg szerkezetétdl, illetve a teflon (PTFE) tartalomtdl is. A tovabbiakban
vizsgaltuk az ioncseréld membranok hatasat is. Osszehasonlitottunk két, kereskedelmileg elérhetd
anioncseréld membrant, név szerint a Sustainion-t és a Piper[ON-t. Fontos a CO,RR-ban alkalmazott
ioncserélé membranoknal a nagy HCO; és CO;* vezetés és a mechanikailag ellendlld sajatsag. A
membranokat felépitd polimerek szerkezetében talalhatd rogzitett ionok és ellenionjaik ioncserére
képesek. Az anioncseréld membran nagy szerepet jatszik ezekben az elektrolizald cellakban, hiszen a
gazdiffuzios elektrod a katalizatorral bevont felével ehhez az ionvezeté membranhoz (szilard elektrolit)
van nyomva. Az ioncserélé membran tovabbi feladata, hogy elvalassza egymastol a katodot és az
anodot, biztositsa az ionvezetést, megakadalyozza az elektrondtmenetet és a termékek keveredését az
anod és a katod kozott. A kiilonbozé membranokkal 2,6 — 3,4 V cellafesziiltség tartomanyon végeztiink
méréseket, mikdzben detektaltuk a fejlodo termékeket. Vizsgaltuk a membran vastagsaganak a hatasasat
is, ahol azt tapasztaltuk, hogy a vékonyabb membranok esetében sokkal nagyobb parcidlis CO
aramstiriségeket (jco) lehet elérni.

Az ioncseréld6 membranok Osszehasonlitisa utin az andd oldalon elhelyezkedd porusos
transzportréteg szerepét vizsgaltuk. Ennek érdekében tobb, killonbozd szerkezettel bird réteget
hasonlitottunk 6ssze. Mikroszkopos felvételeket készitettiink, ahol egyértelmilen meg tudtuk
kiilonboztetni a halos, szottes vagy szinterelt frittszerti jelleggel bird szerkezeteket (3. abra). Ezeknek
a rétegeknek fontos feladata, hogy a katalizatorréteg megfeleld tapadasat és az elektromos kontaktot

biztositsak, a fejlodé O, buborékokat eltavolitsak, illetve segitsék a reaktans- és a terméktranszportot.

Ti hélé 50 p.m Ti szovet 250 pm Ti halé 1 mm T1 fntt 250 p_m Ti fritt 1 mm
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|

100 pm

250 pm

3. abra CO;RR-ban alkalmazott 3 kiilonb6z6 gyartotdl rendelt porusos transzportrétegek szerkezeteinek

microCT-s és SEM felvételei.

Vizsgaltuk a kisérleti paraméterek hatasat a CO,RR-ban fejlédé termékek aranyara. ElGszor
megfigyeltiik az elektrolizald cellaba juto reaktans gaz aramlasi sebességének a hatasat. A gaz aramlasi
sebességét egy tomegaram szabalyzo segitségével tudtuk pontosan beallitani. Azt figyeltiik meg, hogy

amegndvelt gazaram pozitiv hatassal van a CO képzddési sebességére, értelemszeriien ebben az esetben
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tobb CO; jut a katalizatorfeliilethez. A tal nagy sebességli gazaram viszont mar nem javitott tovabb a
fejlodo termékek aranyan. Ezental vizsgéltuk az anod oldalon perisztaltikus pumpa segitségével
aramoltatott elektrolit 0sszetételének a hatasat. Ennek érdekében kisérleteket terveztiink NaOH, KOH
és CsOH elektrolitoldatokban. Azt vettiik észre, hogy a CO képz6dés sebessége a Na*<K* <Cs" iranyban
novekszik. Ez a tulajdonsag ahhoz rendelhetd, hogy az elektrolizis soran anod oldalrdl ataramlo
kationok a bearamld CO; gazzal HCOj;™ csapadékokat képeznek. A csapadékok oldhatosaga a CsHCOs
esetében a legnagyobb, igy az elektrolizalo cella élettartamat idében tovabb fenn tudjuk tartani, mint
NaOH aramoltatasa esetében.

Meéréseket végeztink az elektrolizald cella homérsékletének befolyasold hatasanak a
feltérképezésére is. Ennek érdekében szenzorokat rogzitettiink a cella fémbdl késziilt aramszedd
részegységeibe, azért, hogy a mérésekkel szinkronban tudjuk koévetni az elektrolizaldé cella
hémérsékletét. Az andd oldalon folyamatosan aramoltatott elektrolit (0,1 M CsOH), illetve a katod
oldalon bejuttatott nedvesitett gdz homérsékletének emelésével noveltiik a cella homérsékletét.
Megfigyelhetd, hogy a cella hdmérsékletének emelése pozitiv hatdssal volt a CO parcialis aramsiiriiség
értekekre, a szelektivitds azonban csdkkent a hdmérséklet novelésével. Ez ahhoz rendelhetd, hogy tobb
viz is jutott a cella katddterébe, ahol ezaltal a H, fejlodése elétérbe keriilt.

Mindezek alapjan megallapitottuk, hogy mind a cella belsd paraméterei, mind a kisérlet soran
alkalmazott paraméterek jelentésen befolyasoljak az elektrolizis soran keletkezd termékek aranyat.
Ezenfeliil fontos megjegyezni, hogy ezek a paraméterek nagymértékben fiiggenek egymastol is. A
CO2RR soran fontos, hogy olyan miikodési paramétereket valasszunk meg, melyekhez alacsony
fesziiltségértek, nagy szelektivitas, hosszutavon stabil miikddés €s nagy dramstirliség tartozik. A
kisérleti koriilmények optimalizalasa érdekében kivalasztottunk 4 paramétert (teljes aramsiiriség,
cellahomérséklet, gaznedvesité hémérséklete és reaktans gaz aramlasi sebessége), amiken kivil a
cellakban mindent azonosan tartottunk. Ezekhez egy minimum és egy maximum értéket rendeltiik. Az
altalunk kivalasztott 4 paraméterbdl 12 kiilonbdz6 paraméterkombinaciot allitottunk Ossze, amely
segitségével egy olyan paraméterteret hoztunk l1étre, ahol egyértelmiien meg tudjuk hatarozni, hogy mely
paraméterkombinacio javit vagy ront az elektrolizalo cella élettartaman. Ez a 12 paraméterkombinacio
egy automatikusan miikodtetheto tesztallomason fut le, ahol egy szoftver segitségével elére megirtuk az
Osszes paraméterkombinacios tartalmazd szekvenciat, és minden sziikséges beallasi érték parancsot.
Ezzel az automatizalt allomassal el tudjuk érni, hogy minden paraméterkombinaciot azonos ideig tudunk
vizsgalni. Ez a méréssor ezen kisérletek kezdetét jelenti csak, a célunk ezen kivalasztott paraméterek
egyiittes optimalizaldsa nagyszamu, automatikusan (elére megirt program alapjan vezérelt modon)

elvégzett kisérlet révén.
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4. abra Automatizalt kisérleti paraméterkombinaciokat leiro szekvencia.

Osszefoglalasképp elmondhato, hogy vizsgaltuk az elektrolizalo cella belsé komponenseinek
(gazdifftzios réteg, ioncseréld membran és porusos transzportréteg) €s a kisérleti koriilményeknek
(reaktans aramlasi sebessége, anolit 6sszetétel, cellafesziiltség, cellahdmérséklet) a képzddd termékek
aranyara. A kisérleti terveink megvaldsulasaval olyan rendszer fejleszthetd, amely elGsegitheti a
technologia ipari alkalmazasba keriilését. Létrehoztunk egy olyan automatizalt tesztallomast, mely
alkalmas nagyszdmu mérés automatizalt elvégzésére, igy elosegitve az optimalis kisérleti paraméterek
azonositasat. A kozeljovoben vizsgaljuk, hogy a korabbi tapasztalatok mennyiben iiltethetok at nagyobb

meéret elektrolizal6 cellakra.
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Bevezetés: Altaldnos gyogyszeripari cél a gyogyszerek szedésének megkonnyitése a betegek
szamara ¢és a hatdanyag-leadas optimalizaldsa a magasabb terapias hatékonysag eléréséért. A
hatékonysag kulcsa, hogy a készitmények a hatdanyagot a szervezet megfelel6 teriiletén és megfeleld
kinetikaval adjék le. A transzmukozalis (nyalkahartyan keresztiil torténd) hatdanyagbeviteli uton a méj
¢s a gyomor bonto hatasat (,,first-pass” metabolizmus) elkeriilve magasabb biohasznosulas érhet6 el.
Annak érdekében, hogy a készitmény a nyalkahartya feliiletén megtapadjon, in. mukoadheziv polimer
Osszetevovel kell rendelkezzen. Ezek a segédanyagok a hatdéanyag leadasahoz sziikséges ideig, fizikai
vagy kémiai ton biztositjak a készitmény megtapadasat a nyalkahartyan [1]. T6bb, a mukoadhézio
elvén mikodo készitmény is megtalalhato piacon (pl.: Mucofilm®, Breakyl®, Belbuca®), ugyanakkor
a mukoadhézio jelensége még nem ismert kelléen atfogoéan, ami neheziti az ilyen készitmények tudatos
tervezését és a terapias hatékonysag tovabbi ndvelését [2]. Emellett ezen készitmények adhézios
tulajdonsagait sok esetben rosszul reprodukalhaté ex vivo mérésekkel jellemzik, amely az allati eredetii
szovetek felhasznalasa miatt szamos etikai kérdést is felvet. A jelenség atfogd és reprodukalhato
tanulmanyozasdhoz megfeleld szintetikus nyalkahartya analogok kifejlesztésére van sziikség, ilyenek
lehetnek tobbek kozott a poli(vinil-alkohol) (PVA) hidrogélek, melyek a természetes szovetekhez
hasonlatos magas viztartalommal és viszkoelasztikus tulajdonsagokkal rendelkeznek, valamint un.
fagyasztas-olvasztas (F-O) modszerrel, keresztkto nélkiil térhaldsithatoak. Ez az eljaras azért elonyos,
mert igy bioszimilaris anyagok (pl.: a nyalkahartya f6 makromolekuldris eleme, a mucin fehérje)
bevihetéek a hidrogélbe, anélkiil, hogy annak bizonyos funkcids csoportjai elreagalhatnanak a
keresztkoté molekuldkkal [3]. A F-O modszer soran a prekurzor PVA oldatot lefagyasztjuk (1. a-b abra),
ekkor fazisszeparacio torténik, az egyik fazisban a PVA lokalis koncentracidja megnd, a polimer
szegmensek kozel keriilnek egymashoz és krisztallitokat képeznek, melyek fizikai térhalépontokként
funkcionalnak. Ezen térhalopontok permanensek, azaz az olvasztasi 1épés soran is megmaradnak (1. ¢
abra). A fagyasztas-olvasztas ciklusok szamanak novelésével a térhalopontok szama tovabb ndvelhetd,

a gélek mechanikai tulajdonsagai széles hatarok kozt valtoztathatoak [4].

128



al o, By f- A Olvasztas c '0,.
L €L N S
! {K‘ Cridh] Fagyaszfas “‘\Eg o ] : Y
i S ( Teig s r— o
) PEIE ) r*’]‘x g \
PVA oldat Jég kristalyok Osszekristalyosodott szegmensek

1. abra: PVA hidrogél készitése fagyasztas-olvasztas modszerrel [4]

A mukoadheziv doézisformdk koziil kiemelendd fontosségﬁak a szilard gyogyszerformak
vizsgalati mddszer a tapadasi mérés, melynek elsd 1épéseként a dozisformat érintkezésbe hozzuk a
szubsztrattal, majd bizonyos ideig, bizonyos nyomassal fenntartjuk ezt a kontaktust, hogy kialakuljon
az adhézios kolcsonhatas a dozisforma és a szubsztrat kozott. Ezutan a doézisformat fokozatosan
eltavolitjuk a szubsztrat felszinérol. A vizsgalat soran az erdt detektaljuk a tavolsag fliggvényében. A
felvett gorbébdl az adhézid erdsségére kovetkeztethetlink [5]. A legfontosabb meghatarozott jellemzék
a gorbe maximumahoz tartozé adhézios erd, illetve a gorbe alatti teriilet, ami az irreverzibilis adhézios

munkét adja meg.

Célkitiizés: Munkam céljaul tiiztem ki, hogy meghatarozzam, F-O ciklusokkal eléallitott PVA
gélek esetében hogyan valtozik az adhézios erd és munka, amennyiben allandé polimerkoncentracional
a ciklusok szamat, valamint, ha alland6 ciklusszam mellett a polimerkoncentraciot valtoztatom. Az
eredmények kozelebb vihetnek a jelenség megértéséhez, mivel meglehetdsen hasonld merevségi,
azonban kiilonb6z6 viszkoelasztikus tulajdonsag gélek allithatok el az F-O ciklusszam, valamint a
koncentracié paraméter valtoztatdsaval, a masik allando értéken tartdsa mellett. Az elméleti
informaciokon kiviil, ezen eredmények segithetnek majd a természetes nyalkahartya tapadasi
tulajdonsagait jol modellezé nyalkahartya-analogok eldallitasaban. Munkdm soran ezért kiilonb6zo
merevségii PVA hidrogéleket allitottam el6 a F-O ciklusszdm és a polimerkoncentracié valtoztatasaval,
¢és vizsgaltam a gélek viszkoelasztikus tulajdonsdgait, majd a készitett hidrogéleken hidroxipropil-
metilcelluléz (HPMC) tablettakkal mértem a kialakul6 adhézio erdsségét. Kovetkezo 1épésként a valodi
nyalkahartyak kémiai funkcionalitasat jobban modellezd, mucin fehérjét is tartalmazd PVA hidrogéleket
allitottam el6. A mucin fehérje, a nyalkahartyat borit6 nyalkaréteg f6 makromolekularis komponense,
igen fontos szerepet tolt be a mukoadhézidban a mucin-polimer (doézisforma) méasodrendii

kolesonhatasokon keresztiil, igy megfelelobb nyalkahartya-analogga teheti a hidrogéleket.

Modszerek: A mérésekhez F-O modszerrel készitettem kiilonbozo 0Osszetételi és F-O

ciklusszami PVA hidrogéleket. Ehhez eloszor 20%-os PVA oldatot készitettem, szilard 98%

129



hidrolizaltsagi foku, 60 kDa-os, (Merck, 8438661000) PVA és Millipore viz (p > 18,2 mQ cm)
felhasznalasaval (80 °C, 2 nap). Az oldatot 0,1 %-nak megfeleldé mennyiségii natrium-benzoattal
tartositottam. Az oldatot leszlirtem egy kortilbeliil fél mm fonalkdzh szliron, hogy gél allagt, teljesen fel
nem oldodott PVA-t eltavolitsam. A 20%-os PVA torzsoldatbol higitassal allitottam el6 az alacsonyabb

koncentracioju oldatokat (7, 9, 11, 13, 15 és 17 %, homogenizalas: 80 °C, 1 nap).

Az adhézioés mérésekhez a PVA oldatokbdl 4 mm magas, iiveglapokkal lezart szilikonkeretbe
ontottem a gélek prekurzor oldatat. A forméakat mélyhiitében lefagyasztottam (-20 °C, 18 h), majd
szobahomérsékleten hagytam kiolvadni (25 °C, 6 h). Ezt a két 1épést tekintettem egyiitt egy F-O
ciklusnak. 1, 2, 3, 4 és 5 ciklusos 15 % PVA tartalmu és 3 ciklusos 7, 9, 11, 13, 15, 17 és 20 % PVA

tartalmi hidrogéleket készitettem.

A gélek reologiai vizsgalatat egy Anton Paar Physica MCR30 reométerrel végeztem oszcillacios
modban. Peltier egység biztositotta az allando 25,0 = 0,1 °C homérsékletet. A mérések soran lap-lap
elrendezést (d = 25 mm) hasznaltam. 1%-os deformacié mellett a mérési frekvenciat 500-0,05 rad/s
tartomanyon valtoztattam, nagysagrendenként 5 adatpontot felvéve. Minden alkalommal harom

parhuzamos mérést végeztem.

Az adhézidos mérésekhez készitett 7 mm atméréji bikonvex HPMC tablettakat,
pillanatragasztoval szlir6papirhoz rogzitettem, majd ezeket az 1 cm 4tmér6jii nyomoradra kétoldala
ragasztdval helyeztem fel. A méréshez egy Instron 5543 méroberendezést hasznaltam, 10 N-os eromérd
celladval, melyhez a nyomoérudat csatlakoztattam. A gél szubsztratot tartalmazo6 adhézios feltétet szintén
kétoldalti ragasztoval a késziilék talapzatihoz rogzitettem. A mérésekhez a 4 mm vastag PVA
hidrogélekbdl 25 mm atmérdjii korongot vagtam ki, majd ezt az adhézios feltét két lapja kozé 3 mm
réstavolsaggal fogtam be. A mérés soran a berendezés a fels6 méréfejjel 0,1 mm/s sebességgel
megkozelitette a befogott gélt addig, amig az erd el nem érte a 0,03 N kiiszoberdt. Ezt kdvetden 0,01
mm/s sebességgel ranyomta a tablettat a gélfelszinre, amig az erd el nem érte a 0,1 N-t, amit 60 s-ig
tartott, majd a széthlizasi 1épésben, allando, 5-102 mm/s sebességgel elkezdte ellentétes irdnyba hiizni a

tablettat. Minden esetben harom parhuzamos mérést végeztem.

Mucin tartalmt PVA hidrogélek eléallitasahoz egy F-O ciklust alkalmaztam, és 15 % Osszpolimer
koncentracié mellett valtoztattam a mucin-PVA ardanyt 0 — 70 % kozott. A prekurzor oldatok
elkészitésé¢hez eldszor a megfeleld mennyiségii szilard mucint (Sigma, Il-es tipusu) és Millipore vizet
mértem 0ssze. Ezekbol szobahdmérsékleten, magneses kevertetéssel szuszpenzidt készitettem kb. 2 ora
alatt, majd megfelel6 mennyiségii 20 %-os PVA oldatot mértem a mucin szuszpenzidhoz és tovabbi 2

oran at kevertettem.
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Eredmények: Sikeresen allitottam el fizikai PVA hidrogéleket kiilonb6z6 polimerkoncentraciok
¢s F-O ciklusszamok alkalmazésaval, melyeket a gélek esetében a viszkoelasztikus tulajdonsagaik
jellemzésére legelterjedtebben alkalmazott oszcillacios reologiai vizsgalattal jellemeztem. A gélek
merevségérol a tarolasi modulus (G”), mig a viszkdzus jellegiikrol a veszteségi modulus (G”) szolgal
informaciokkal. Az oszcillacios reologiai vizsgalat eredményei alapjan lathato (2. abra), hogy a készitett
mintak mindegyike elasztikus viselkedést mutat, gél allapotban van, hiszen az egyes mintak G’ éréke
lényegesen nagyobb, mint a G” a teljes vizsgalt frekvencia tartomanyon. A kiilonb6z6 polimer
konstans értéket vett fel szinte a teljes vizsgalt tartomanyon, mig a G” frekvenciafiiggést mutat, mely az
alacsonyabb ciklusszamok esetében jelentdsebb. Utdbbi azzal magyarazhato, hogy nagyobb frekvenciak
esetében a szegmensek nem tudnak kell6 gyorsasaggal alkalmazkodni az alkalmazott
deformacidsebességhez. Kis frekvenciakon, ahol a révid életideji fizikai kapcsolddasok megsziinése
mar gyorsabb, mint a deformacio sebesség, G” nulldhoz tart, a gél tisztan elasztikus viselkedést mutat.
Megfigyelhetd tovabba, hogy mind az ciklusszam, mind a polimerkoncentraciéo novelésével a G’ és a

G” is nagyobb értékeket vettek fel, mely a térhalopont-koncentracid novekedésére utal.

a) 103 b) 10°;
] 1 ciklus &' G ]
3ciklus = & G" )
1 Sciklus = G o G" o 104
10_5 sEEmEmEsEmsEEEEEEEESg ]
— ] &*?;%ﬁ¥$$#:ﬁé#*é’$ﬁ%&? —
L " £ 10"+
= 10° 5 al =
” E .o =gEEE )
= EERRAAEE RN RETT o H 3
5 rIrrr Lt _D:D§=%7 =] 100_:
E‘10’1—. .'&i*_*ﬁ'*{h_::_ =
] __ru- 107 5
] pfEEE"
10-2 T LENERT SRR B REL ) § ey PR T DA ] T T 0 3 L 10-2 T DEUEAT ERR L R REL § e TR R AR ) L .0 L
107 10" 10° 10" 107 10° 107 10" 10° 10’ 10° 10°
Frekvencia [rad/s] Frekvencia [rad/s]

2. abra: A készitett gélek reologiai vizsgalatanak eredményei, a): F-O ciklusszam, b): polimer koncentracio
A gélek jellemzését kovetden az eldallitott polimer tablettakkal adhézios méréseket végezve az
1 és 2 ciklusos gélek a mérés soran elszakadtak, koheziv elvalast mutattak, ez a gorbék firészfogas

lefutasan is lathatd (3. a) abra). Nagyobb F-O ciklusszamok esetében adheziv (hatarfeliileti) elvalast

srer

tapasztaltam (3. b) abra).
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3. abra: Az adhézios mérések eredményei, a): a F-O ciklusszam, b): a koncentracié hatasa

Megfigyelhetd, hogy mind az adhézios gorbe alatti teriilet integralasabol szamitott adhéziods
munka, mind az adhézidés gorbe minimumahoz rendelheté adhézidés erd csokken a ciklusszam
novelésével (4. a) abra). Az 1 és 2 ciklusos a géleknél az adhéziés munka jelentés novekedését
elosegitette az elvalds mechanizmusanak megvaltozasa is. A 4 ¢és 5 ciklusos gélek esetében az adhézios
munka nem valtozott, itt a merevség novelése mar nem csdkkentette szamottevoen a mért adhézios

munkat, 6sszhangban az irodalomban leirt adhéziés tendenciakkal [6].

A polimer koncentraci6 fiiggvényében az adhézidos munka €s az adhézios erd is maximumot mutat
(4. b) abra). A maximumot a 11 % PVA koncentracioju gélek esetében értem el. A 7 és 9 %-os géleken
mért adhézids munkak szorassavjai atfednek, a mért értékek hasonloak, valamint a 17 és a 20 %-is gélek
esetében sem valtozott jelentésen a mért adhézios munka. Ez a maximumos lefutds az irodalomban
megtalalhatd mas hidrogéleken mért eredményekkel azonos tendenciat mutat, ugyanis az adhézios

munka maximuma egy bizonyos térhdlopont-koncentracional érhetd el [7].
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4. abra: A mért adhézios er6 (®) és munka (M) értékek, a) a F-O ciklusszam €s b) a polimer koncentracio
valtoztatasaval

A gélek viszoelaszikus és adhézids tulajdonsagai kozott 1évo kapcsolat mélyebb megértése
érdekében az adhézids vizsgalat soran alkalmazott széthiizasi sebességet (5-102 mm/s) korfekvenciava
atszamolva (0,0785 rad/s), €s egyes gélekhez tartozo tarolasi modulusokat ezen a frekvencian kigytijtve

(legkozelebbi pont: 0,0792 rad/s), ezek fiiggvényében abrazoltam a kapcsolodo veszteségi tényezo

(tand = ?) értekeiket és a géleken mért adhézios munkakat (5. abra).

lefutast mutatnak a G’ fliggvényében, mely arra utal, hogy azonos merevség mellett kiilonb6zo
viszkoelasztikus sajatsagi hidrogéleket lehet eléallitani. Erdemes kiemelni, hogy az 1 ciklusos gél
jelentésen nagyobb tan(d) értékkel rendelkezik, mintha ugyanezt a merevséget a polimer koncentraciod
valtoztatasaval, 3 F-O ciklus alkalmazasaval értiik volna el. Ez alapjan vartam kiilonbséget az adhézios
tulajdonsagokban is a kiillonb6zé modon eldallitott gélek kozott, hiszen a reologiai és adhézios
sajatsagok szorosan Osszefiiggenek. A varakozasnak megfelelden a kiillonb6zo paraméter valtoztatasaval
(polimer koncentracié vagy F-O ciklusszam valtoztatasa) készitett, hasonld merevségli géleken mért
adhézios munka értekek lefutasa eltér a merevség (G’) fiiggvényében. Az adhézids munka nagysagat
tehat alapvetden befolyasolja, hogy az adott gél merevségét a ciklusszam vagy a polimer koncentracio
valtoztatasaval értem-e el, hiszen ez hatassal van a térhalo szerkezetére, és ezzel egyiitt akar az elvalds

mechanizmusara is. Az 1 ciklusos géleknél koheziv elvalast tapasztaltam, a néla kevésbé merev, és

sres

crer

értékeihez képest, mégis a 2 ciklusos gélen mért adhézios munka értéke nem illik a polimerkoncentracio

valtoztatasaval eldallitott hidrogéleken mért adhézidos munkak tendencidjaba. Mindezek alapjan
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megallapithato, hogy a mért adhézios munka értékét a merevségén tul a viszkoelasztikus tulajdonsagok

is jelentdsen befolyasoljak.
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5. abra: Az F-O ciklusos és a PVA koncentracié valtoztatasanak hatasa

A munka folytatasiban mucin fehérje gélbe épitésével allitottam el6 egy varhatéan jobb
nyalkahartya-analogot a hagyomanyos PVA hidrogélek helyett. Ehhez kiilonb6z6 mucin-PVA
tomegaranyokat alkalmaztam, allandé Gsszpolimer-koncentracié mellett. Az oszcillacidés reologiai
mérések alapjan minden Osszetétel esetében gélt kaptam (6. a) abra). Ezen kiviil megfigyelhetd, hogy
a mucin arany novelésével mind a G’, mind a G” kisebb értékeket vett fel, a hidrogélek lagyabbak lettek.
Az eredmények alapjan a referencianak vett sertés vékonybél merevsége a 0 és a 5 %-0s mucin tartalmua
hidrogélekéhez (ezek G’ értékei atfednek) esik a legkozelebb, azonban a sertés vékonybélen mért G’
értekek lényegesen erdsebb frekvencia fiiggést mutatnak, mint az ezeken hidrogéleken mért értékek. A
hidrogélekben a mucin ardnyanak nodvelésével a rajtuk mérheté G’ értékek frekvencia fliggése nd,

lefutasuk hasonlatosabb lesz a sertés vékonybélen mérthez.

A tan(d) értékek is erds frekvencia fliggést mutatnak (6. b) abra). Megfigyelhetd, hogy a mucin
aranyanak novelésével a tan(d) értékek lefutasa valtozik, a gérbék laposodnak, igy megallapithato, hogy
a mucin tartalom ndvelése a hidrogélek viszkoelasztikus tulajdonsagait a nyalkahartyaéhoz
hasonlatosabba teszi. A 11 % mucint tartalmazo hidrogélen mért tan(d) értékek, és azok lefutasa a

leghasonlobb a sertés vékonybélen mértekhez.
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6. abra: A mucin aranyanak valtoztatasanak hatdsa a reoldgiai tulajdonsdgokra a) modulusok b) a veszteségi
tényez6 valtozasa a frekvencia fiiggvényében

Osszefoglalas: Sikeresen allitottam elé kiilonbozd merevségli és hasonld merevségili, de
lényegesen kiilonbozé viszkoelasztikus tulajdonsagu PVA hidrogéleket a F-O ciklusszam ¢és a
polimerkoncentracié valtoztatasaval. Az ezen hidrogéleken mérhetd adhézid erdssége és a gélek
viszkoelasztikus tulajdonsagai kozott erds 0sszefiiggést talaltam. Sikeresen beépitettem a mucin fehérjét
a fizikai PVA hidrogélekbe, valamint a mucin arany valtoztatasaval a hidrogéleket a referencianak vett
sertésvékonybélhez hasonlatosabba tudtam tenni. Jovébeni tervem mucin tartalmt hidrogélek adhézios
tulajdonsagainak vizsgéalata, valamint a tabletta anyagat is valtoztatni szeretném és vizsgalndm ennek az
adhéziora gyakorolt hatasat. Tovabba, eddigi vizsgalataimat szeretném az ¢€l0 szervezetben 1évo

koriilményeket jobban modellezé modon, viz alatt is kivitelezni.
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Introduction: Mucosal surfaces are important targets for drug formulations as they provide high
permeability and enable avoiding first-pass metabolism [1,2]. With the concept of mucoadhesion, which
entails the adhesion of the dosage form on the mucosal surface, prolonged retention time can be
achieved. For the design of effective mucoadhesive polymer excipients, the interactions between the
polymer and mucin must be known. Currently, the relevant factors in mucin-polymer interactions are
only sporadically reported in the literature. Some papers are available on such polymer structure-
mucoadhesion relationships, but there is a lack of knowledge considering many factors that can be
relevant to the process [3]. To explore the process of mucoadhesion, a bottom-up approach is proposed
in this study, starting from the molecular design and a study of the interactions at the colloidal scale.
Molecular interactions can be analysed with mucin glycoprotein, as it is the main component of the
mucus covering the mucosal membrane [4] (Figure 1), and can also be found on the mucosal membrane
in a transmembrane- or membrane-bound form. Its structure resembles a bottlebrush, caused by
oligosaccharide side chains attached to the main chain of the mucin protein. At the end of these
sidechains, usually, there is a sialic acid unit (pKa. ~ 2.7) or a sulphate group that gives a negative surface
charge to the glycoprotein. Besides carboxylic acid functionality, thiol groups can also be found in the
cysteine-rich regions of mucin. In addition to the primary structure of mucin, it is essential that these
mucin subunits can form a cross-linked structure stabilised by covalent bonds (disulfide bridges) or
hydrophobic associations. All these structural features must be considered during the design of
mucoadhesive formulations, and polymer structures should be tailored according to their possible

attractive interactions with mucin.
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Figure 1 The structure of the mucin and its network [4]

Aim: In this study, we analysed the role of charge density in mucin-polymer interactions using a
class of cationic polyaspartamides [5, 6]. Fully cationic, neutral and intermediate compositions were
designed to scan possible mucin-polyaspartamide interactions. The adsorption of polymers on mucin
particles was examined through the polymer-induced colloidal aggregation of mucin. An increase of
turbidity (or light scattering intensity) suggested the presence of attractive mucin-polymer interactions.
The effect of charge density was analysed by zeta potential measurements. To mimic a more life-like
situation, the adsorption process was further studied using the quartz crystal microbalance (QCM)
technique.

Methods: The base polymer, polysuccinimide (PSI), was synthesised from aspartic acid by a
thermal polycondensation reaction. In the next step, PSI was dissolved in dimethylformamide (DMF)
and reacted with 3-(dimethylamino)-1-propylamine (DMP) (Figure 2). The cationic side group content
(DMP) was varied between 0 and 100% with 25% steps. The unreacted succinimide rings were reacted
with ethanolamine to adjust the charge density of the polymers. The cationic polyaspartamides are
referred to as DMP-X, where X is the molar percentage of DMP side groups of all repeating units. The
polymer was processed by precipitation and, then dissolved and dialysed in water. Lastly, the aqueous
polymer solution was freeze-dried to yield solid polymers. The cationic group content of the DMP-X
polymers was determined by '"H NMR spectroscopy and potentiometric titration. From the
potentiometric titration curves, their pK, values were also determined. A haemolysis assay was used to
estimate the toxic effects of polyaspartamides on red blood cells. Furthermore, their hydrodynamic
diameter using size exclusion chromatography (SEC) and their surface activity by pendant drop
experiments were determined. The mucin-polymer interactions were studied by turbidimetry in an
aqueous mucin dispersion (0.15 M PBS buffer) by titrating the mucin with the polymer solution (0.15 M
PBS buffer), and the change in the apparent adsorption was recorded at 400 nm. The dynamic light
scattering (DLS) technique was applied to mucin-polymer aqueous mixtures (0.15 M PBS buffer) to

study the interactions in more detail. Finally, using the QCM technique, a thin layer of mucin was
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adsorbed in situ on the crystal, then the polyaspartamides were introduced, and their binding affinity

was compared.
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Figure 2 Synthesis of partially cationic polyaspartamides

Results: The composition of the polyaspartamides (Table 1) was correlated well with the desired
values based on 'H NMR and potentiometric titration. The pK, values for all compositions where
relevant were above or equal to 9.0, showing a minor increase towards the lower modification ratios,
which might be the result of a neighbouring group effect. The functional groups with the same charges
in close vicinity might induce the deprotonation of the tertiary amine groups at lower pH. The zeta
potential of the polymers above 50% of cationic content was positive; below that, it was close to zero
or slightly negative, which indicates a neutral character at pH 7.4. The polymers did not show haemolytic
activity, indicated by the haemolysis values. Their hydrodynamic diameter increased with increasing
cationic group content, which can also be attributed to the electrostatic repulsion between neighbouring
groups with the same charge. Also, a gradual increase of the surface tension can be seen with increasing
cationic group content with a slightly less gradual change between 50% and 25%. The overall tendency
in the surface tension values suggests that the higher the cationic content, the less favourable it is for the

polymers to be at the interface, which keeps a higher surface tension.

Table 1 Characterisation of the polyaspartamides

Compeosition X\ \» \vr Xpme, pK, Zeta Haemolysis  d, i,  Surface
(%) potentiometry potential (%) (nm) tension

(%) (mV) (mN m™)
DMP-100 98 100 9.0 11.4+£1.0 <1 8.3 61
DMP-75 74 75 9.0 9.8+2.7 <1 7.4 60
DMP-50 51 50 9.2 83=£1.7 <1 7.0 57
DMP-25 23 28 9.4 0.6+1.0 <1 6.5 51
DMP-0 0 - - -42+£39 <1 6.2 48
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The mucin-polymer interactions were studied first in dilute mucin dispersions. According to the current
theory in the literature, after addition of mucoadhesive polymer to the mucin dispersion, the polymer
chains, in general, start to link the particles together, resulting in a larger particle size (Figure 3a-b).
For further polymer additions, the particle size reaches a maximum (Figure 3b), and if even further
polymer is added, it starts to decrease. The decrease in the size is attributed to the individual adsorption
of polymer molecules on mucin particles (protecting colloid effect) (Figure 3c), which is only possible

at high polymer concentrations.
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Figure 3 Mucin-mucoadhesive polymer interaction according to the literature a) native mucin dispersion b) upon
a small amount of polymer addition c) after a larger amount of polymer addition [2]

In this study, the above-mentioned phenomenon was studied by turbidimetric titrations. The neutral
polyaspartamide (DMP-0) showed no interactions (Figure 4), the DMP-25 showed minor and the DMP-
50 or higher showed strong interactions indicated by clear peaks as a function of the polymer/mucin
ratio. There are small but meaningful differences exist between the peaks of the three polyaspartamides
with 50 % or more cationic contents. One difference is the shift of the polymer/mucin ratio

corresponding to the maximum turbidity value to the left with increasing DMP content.
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Figure 4 Turbidimetric titration of mucin with the polyaspartamides
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For a deeper understanding of mucin-cationic polyaspartamide interactions, DLS results were analysed.
The mucin dispersion without polymer showed a multimodal size distribution (Figure 5a), which
interestingly changed into monomodal upon the lowest amount of polymer addition, which is rather
unexpected according to the theory in the literature [2]. According to that, the size distribution would
not necessarily change from the multimodal distribution. Also, it can be seen that the scattering intensity
(count rate) and the average size (Z-average) show a dissimilar tendency as a function of the
polymer/mucin ratio (Figure 5b). The intensity reaches its maximum before the Z-average size.
According to these results, there might be a structural reorganisation in the mucin particles at very low
polymer concentrations; they might become more compact, resulting in a higher refractive index,

thereby elevating the scattering intensity.
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Figure 5 DLS analysis of the mucin-polyaspartamide interactions: a) the size distributions based on volume and
b) the size of the aggregates as a function of polymer/mucin weight ratio

As a more life-like study of the mucin-polyaspartamide interactions, mucin was absorbed in situ onto a
quartz crystal, and after a short rinse, a polymer was introduced, and finally, a longer rinse was applied
at the end of the measurement. If the absorbed polymer/mucin weight ratios are compared in the different
stages of the experiment (Figure 6), it can be seen that the DMP-75 was adsorbed in the highest amount,
but after the final rinse step, it showed almost identical polymer/mucin weight ratio as the DMP-50,
which was still higher than the amount obtained for DMP-100. The DMP-25 was also absorbed on the

thin mucin layer in a large quantity; however, it was washed away completely during the final rinse step.
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Figure 6 Variation of the polymer/mucin ratio at different stages of the QCM measurement in the mucin-
polyaspartamide system

Conclusion: In the current study, it is shown by QCM analysis that polyaspartamides with
medium cationic content (50%) adsorb on a thin mucin layer in the highest quantity, in agreement with
the turbidimetric titration wherein the maximum turbidity is experienced at the highest polymer/mucin
weight ratios in case of the 50% cationic content. These results can be attributed to the fact that the
polymer should exhibit a specific amount of cationic charge density to reach interactions with the mucin
that are strong enough to withstand the flow stress during the QCM measurement. However, if the charge
density is increased further, it might result in neutralisation of the charges at a lower polymer
concentration. This leads us to conclude that the intermediate cationic group content can be
advantageous if the highest polymer adsorption is desired. Adding to that, the non-fully cationic
polymers leave a possibility for further modifications with other functional groups that can be useful in

several specific applications.

[1] J.D. Neves et al.. Chemical Society Reviews 2020 (49), 5058-5100

[2] V. V.Khutoryanskiy et al.: Macromol Biosci 2011 (11), 748-764

[3] H.T.Lam et al.: Int. J. Adhes. Adhes. 2021 (107), 102857

[4] R.Bejetal.:J Am. Chem. Soc. 2022 (144),20137-20152

[5] G Stankovits et al.: Int J Biol Macromol 2023 (253), 126826

[6] A Mammadova et al.: Journal of Materials Chemistry B 2022 (10), 5946-5957

Project no. TKP-9-8/PALY-2021 has been implemented with the support provided by the Ministry of

Culture and Innovation of Hungary from the National Research, Development and Innovation (NRDI)

141



Fund, financed under the TKP2021-EGA funding scheme. Further support was provided by the NRDI
Office via grants FK 138029 and 2021-4.1.2-NEMZ,_KI-2022-00026. Supported by the UNKP-23-3-1I-BME-
185 New National Excellence Program of the Ministry for Culture and Innovation from the source of the
National Research, Development and Innovation Fund. The work was supported by the Lendiilet
(Momentum) Programme of the Hungarian Academy of Sciences (Grant ID: LENDULET_ 2021-28).
Project no. 2018-1.2.1-NKP-2018-00005 has been implemented with support from the National Research,
Development and Innovation Fund of Hungary, financed under the 2018-1.2.1-NKP funding scheme. These
studies were supported by a grant (VEKOP-2.3.3-15-2017-00020) from the European Union and the State

of Hungary, co-financed by the European Regional Development

142



Magyar Kémikusok Egyesiilete =~ Magyar Kémikusok Egyesiilete
Csongrad Megyei Csoport

o~ ~
MA};YAR KEMIKUSOK EGYESOLé;TE

CSONGRAD MEGYEI CSOPORT
ST e T

2023. EVI KEMIAI ELOADOI NAPOKAT TAMOGATTAK:

AR
‘E G’ 5 Egis Gyogyszergyar Zrt.
-y

Magyar Tudomanyos Akadémia
Szegedi Akadémiai Bizottsag

Szegedi Tudomanyegyetem TTIK Kémiai Intézet

Kémiai Intézet
SZEGEDI TUDOMANYEGYETEM Temészettudoma’nyi és Informatikal Kar |

Fornetti Kft. Bodrogi Bau Kft.

DFORNETTY




	A XLVI. KÉMIAI ELŐADÓI NAPOK konferencia kiadványkötetébe benyújtott közlemények
	POLIIMID AEROGÉLEK HIDRATÁCIÓS MECHANIZMUSÁNAK VIZSGÁLATA
	Fotoelektrokémiai glicerinoxidációs folyamatok nagy áramsűrűségeken
	A TEHETSÉGGONDOZÁS LEHETŐSÉGEI A KÉMIA- ÉS MATEMATIKATANÍTÁS SZEMPONTJÁBÓL
	Elnyújtott hatóanyag-leadás poliszukcinimid és poli(vinil-pirrolidon) alapú szálas mátrixokból
	Az aszfaltének szerepe a kőolaj emulziók stabilitásában
	A szén-dioxid elektrokémiai átalakítását befolyásoló paraméterek rés nélküli elektrolizáló cellában
	A mukoadhézió értelmezése hidrogél felszínen
	THE EFFECT OF THE CATIONIC GROUP CONTENT OF THE POLYMER ON MUCIN-POLY(AMINO ACID) INTERACTION



