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I. BEVEZETES

A statisztikus mechanika egyik alapvetd célkitlizése makroszkopikusan mérhet6 tulajdonsagok
meghatdrozasa, illetve makroszkopikus jelenségek értelmezése a vizsgélt rendszerek mikroszkopikus
tulajdonsagainak (azaz klasszikus statisztikus mechanika esetén a részecskék hely- és
impulzuskoordinatdinak, kvantum statisztikus mechanika esetén pedig a részecskék
hulldmfiiggvényének) az ismerete alapjan. Ezt a célkitlizést azonban a statisztikus mechanika
elmélete egzaktul csak néhdny idedlis esetben (pl. idedlis gdz, Einstein-kristdly), j6 kozelitéssel
pedig az idedlishoz kozeli esetekben tudja megvaldsitani. A rendezetlen, kondenzalt fazisu
rendszerek (pl. folyadékok, ivegek, gélek, membréanok, adszorpcids rétegek...) azonban tavol esnek
ezektol a szélso esetektdl, vagyis mind a molekulak kozel tokéletes rendezettségétdl, mind pedig
azok kozel tokéletes rendezetlenségétdl. Ennek kovetkeztében az ilyen rendszereknek sokszor még a
statisztikusan meghatarozott egyensulyi szerkezetét sem ismerjiik tokéletesen, nem csak az ezektdl
fliggd tulajdonsdgokat nem tudjuk egzakt mddon szamitani. A rendezetlen, kondenzalt fazisu
rendszerek statisztikus mechanikai vizsgdlata ezért jelenleg is a természettudomédny egyik nyitott
fejezetének tekinthetd.

A rendezetlen, kondenzalt fazisi rendszerek szerkezetvizsgdlatdnak harom alapvetdé modszere
létezik. Az els6 megkozelitési mod a kisérleti. Az ilyen rendszerek egyensulyi szerkezetének
kisérleti felderitésében nagy jelentdsége van a kiilonféle spektroszképiai (pl. NMR, IR, Raman...) és
diffrakciés (neutron- vagy rontgendiffrakcié) mddszereknek. A madsik 1t a rendezetlen kondenzalt
fazisok szerkezetének megismerése felé az elméleti. Az elméleti megkozelitések (pl.
integralegyenlet-elméletek, stirliségfunkcionél-elméletek...) alkalmazasa azonban tobbféle kozelitést
is igényel. Egyrészt a valddi rendszert valamilyen alkalmas modellel kell helyettesiteni, masrészt
maguk az alkalmazott elméleti mdédszerek sem mentesek a kozelitésektol, egyszerisito feltevésektol.
Az egyes elméleti kozelitések érvényességét a kisérleti eredményekkel valé megfeleld egyezés
igazolhatja.

A fenti két, a tudomanyban éltaldnosan haszndlatos megkozelitési mod mellett a rendezetlen,
kondenzalt féazisi rendszerek statisztikus mechanikai vizsgdlatdban Iétezik egy harmadik,
napjainkban a természettudomany sok mads teriiletén is egyre inkdabb teret hodité megkozelitési méd

is, nevezetesen a szamitdgépes szimulaciok moddszere. A szamitégépes szimuldciok sordn, az
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a tulajdonsdgait egzaktul, az elméletek kisérletek szimulciok elméleti
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szerepét, hogy az alkalmazott modell

hibdinak a hatdsa  kikiiszobolhet6.

Masfelol a kisérletekkel vald

Osszevetések sordn éppen ezeknek a
modelleknek az érvényességét
vizsgalhatjuk, vagyis a kisérletekkel

szemben a szimuldciok az elmélet ) o
I.1. abra A rendezetlen, kondenzalt fazisu rendszerek

szerepét toltik be. Az elméletekhez  tylajdonsdgainak vizsgélatdval foglalkozé6 médszerek

hasonléan a szimuldcick esetén is a Kapesolata [1].

kapott  eredményeknek a  kisérleti

adatokkal valé j6 egyezése igazolhatja a szimuldciobol nyert, kisérletileg kozvetleniil nem
ellendrizhetd adatok megbizhatésdgat. A  rendezetlen, kondenzalt fazisu rendszerek
szerkezetvizsgdlatinak harom lehetséges modja kozotti kapcsolatot az I.1. dbra szemlélteti [1].

A jelen disszertdcioban targyalt munkdim sordn a rendezetlen, kondenzalt fazisi rendszerek
harom nagyobb csoportjdnak a tulajdonsagait vizsgiltam szdmitégépes szimuldciés modszerekkel.
Az els6 csoportot az erOsen asszocidlodé molekuldk (viz, hidrogén-fluorid, hangyasav) folyadék
tombfazisai alkotjdk. A tombfazisi viz tulajdonsdgaira vonatkozé kutatdsaim kozéppontjaban két

alapvetd kérdés vizsgdlata allt. Az els6 csoportba tartoz6 munkdim sordn munkatdrsaimmal a viz



hidrogénkotéses szerkezetének a homérséklet emelkedésével megfigyelhetd torzuldsat és a vizmole-
kuldk hidrogénkotéses hédldjanak a kritikus pont folotti fokozatos szétesését tanulményoztuk, mig a
masodik csoportba tartozé vizsgédlatok sordn a viz anomalis tulajdonsdgainak molekuldris szintii
okaira prébaltunk fényt deriteni. A vizzel kapcsolatos problémak jelentdsége, valamint az altalunk
végzett ilyen irdnyu kutatdsok szertedgazo volta miatt e munkdimat kiilon fejezetben targyalom.

A folyékony hangyasav 1ill. hidrogén-fluorid tulajdonsdgaira vonatkozé kutatdsaimat nagy-
mértékben nehezitette az a tény, hogy az irodalomban nem élltak rendelkezésre a fenti rendszerek
tulajdonsiagainak széles skaldjat kelld pontossdggal reprodukdlni képes potencidlmodellek. A
kutatémunka elsé célkitiizése ezért mindkét rendszer esetében ilyen potencidlmodellek kifejlesztése
volt. A megfelel6 modellek segitségével ezutan a molekuldk kozotti hidrogénkotéses asszociatumok
kiilonboz6 tulajdonsigait (geometria, energia, méret, topoldgia...) vizsgaltuk.

A vizsgélt rendszerek masodik csoportjat a viznek vagy kiilonb6z6 poldros molekuldk vizes
oldatainak rendezetlen apoldros fazisokkal alkotott hatarfeliiletei jelentették. E rendszerek esetében
az altalunk vizsgalt alapvetd kérdés az volt, hogy mik a feliilet kozelében 1évé molekuldk feliilethez
viszonyitott preferdlt orientécioi, illetve milyen ezeknek az orientdcidknak az eloszldsa. E kérdés
vizsgalatdra ki kellett dolgoznunk egy, a molekuldk komplett orientdciés statisztikdjat targyalni
képes leirdsi modot is. Vizsgdltuk a megfigyelt orientacids preferencidk fiiggését a vizes és az
apoléros fazis Osszetételétdl, a feliilet gorbiiletétdl, valamint a feliileten jelen 1évé adszorbedlddott
molekulédktol.

A vizsgélt rendszerek harmadik csoportjat a hidratalt foszfolipid, illetve foszfolipid koleszterin
elegy membranok alkotjdk. Mivel a foszfolipid molekuldk az €16 eukaridta sejtek membréanjainak
leggyakrabban el6fordulé komponensei, 6k alkotjdk azt a kozeget, ami a rendkiviil komplex
Osszetételll €16 membréanok tobbi molekuldjat koriilveszi. Kutatomunkdm sordn munkatarsaimmal a
membréan kiilonb6zd rétegeinek (membréant hidratdlé viz, polédros fejcsoportok rétege) éltalanos
jellemzésén tul részletesen tanulmanyoztuk a koleszterinnek a foszfolipid membranok
tulajdonsagaira gyakorolt hatdsit, valamint vizsgiltuk a membranok kiilonbozé molekuldkra
vonatkoz6 permeabilitdsdval Osszefliggd tulajdonsagait (szabadenergia-profilok, iiregek eloszlasa) is.

Disszertaciom II. fejezetében az alkalmazott vizsgélati médszereket, a III. fejezetben pedig az
elvégzett vizsgélatokat és azok eredményeit ismertetem részletesen. Végiil a IV. fejezetben a

munkdm sordn kapott legfontosabb eredmények rovid, tézisszerli 6sszefoglaldsa talalhato.



