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Az enzimek olyan fehérjék, amelyek a szervezetben tigynevezett biokatalizatorként funkcionalnak,

vagyis a lejatszodo kémiai reakcidk sebességét gyorsitjdk azéltal, hogy jelentés mértékben csokkentik | .

az aktivalasi energiat. Az enzimfolyamatok roppant szelektivek, csak egy adott molekulatipussal
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reagalnak. Az enzimek ipari folyamatokban torténd felhasznalasa, napjainkban igen intenziven kutatott Minduléa 3 | X N . q .
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tudjuk csak vizsgalni, viszont kevésbé bonyolult szerkezeti és miikodési modelleken keresztiil sokkal
1. Abra: Enzimek katalitikus
egyszeriibben vizsgalhatjuk Oket. [1] A kiilonb6z6 funkcionalis enzimmodellek feltérképezésével van \ aktivitasa. /
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3. Abra: Mérések soran felhasznalt heterociklusos koligandumok.

lehetdségiink, tigynevezett bioutdnzo reakcidkat kidolgozni, amelyek az enzimkatalizalt folyamatok / Q\ \ /
NH

tulajdonsagainak vizsgalatara alkalmasak. Az oxidoreduktazok, olyan enzimek, amelyek oxidaljak a

szubsztratumot. [2] Az atmeneti fémet tartalmazod oxidoreduktazok kozos tulajdonsaga, hogy

reakciojuk soran dioxigént hasznalnak fel. A dioxigén aktivalasat legegyszeriibben ugy fogalmazhatjuk
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meg, mint egy tobblépéses elektronatadasos folyamat 6sszesége. Igy alakulhat ki a p-1,2-peroxo- @ B
=
(Fe'), intermedier, amelynek katalitikus tulajdonsagat tudtam vizsgalni aldehidek oxidacios
2. Abra: A [Fe''(PBI);](CF,S0,), (1) ,
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bra: u-1,2-peroxo-divas(l11) intermedier reakcidja PPA és PAA szubsztratokkal.
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6. Abra: [1] =1 mM, H,0, = 100 mM, T = 293 K, 9. Abra: A redoxpotencial valtozasanak hatasa a szubsztratokkal
V =2 ml MeCN vegzett kisérletek sebességi allandoira.
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7. Abra: [1] = 1 mM, H,0, = 100 mM, T = 293 K, 10. Abra: Kiilonbozd p-szubsztitualt piridin koligandumok hatasa a
V =2 ml MeCN redoxpotencialra. [1] = 1 mM, H,0, = 100 mM,

koligandumok = 10 mM, szubsztratok = 300 mM, T =293 K, MeCN

Szakmal munkam soran sikeresen eldallitottam az (1) prekurzor komplexet, mint szintetikus enzimmodellt. A komplexbdl in situ hoztam

létre oxidaldszerrel (H,0,) a katalizis soran jelentds szerepet jatszo reaktiv intermediert, ekkor egy reaktiv u-1,2-peroxo-divas(l1l) részecske
alakult ki, amelynek feltételezéseink alapjan van egy szabad koordinacios helye. Ezt a koordinacids helyet igyekeztiink betolteni kiillonb6zo
szerkezetl és tulajdonsagt koligandumokkal. Vizsgaltuk, hogy a koligandumok hogyan, miként befolyasoljak az intermedier reaktivitasat.
A mérések soran koligandumokként tobbféle para-szubsztitualt piridint, eltéré gytritagszamu ¢és kiilonb6zé heteroatommal
rendelkezd szerves molekulakat alkalmaztunk. Katalitikus vizsgalatokat hajtottunk végre, amelyeknél a kiindulasi koncentracidk fém-
komplex esetén 500 pul 1 mM, oxidaloszernél 100 ul 100 mM, szubsztratnal PPA esetében 121 ul 300 mM, PAA pedig 200 ul 300 mM illetve
koligandumnal 100 ul 10 mM volt. A méréseket két oran at, 20 °C-on intenziv kevertetés mellett végeztem el, a termékeket GC-MS
technikaval azonositottam és meghatarozasra keriiltek a konverzio értékek. A kapott hozamok alapjan reaktivitasi sorrendet allitottunk fel. A

Hammett 6sszefiiggések alapjan pedig reaktiv elektrofil intermedier (Fe(IV)=0) kialakulasat feltételeztiik (13. Abra).
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11. Abra: Az egyes koligandumok redoxpotencial értékei.
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12. Abra: [1] = 1 mM, H,0, = 100 mM, T = 293 K,
V =2 ml MeCN
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13. Abra: Aldehidek oxidacidjanak feltételezett mechanizmusa.
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