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ABSTRACT

In order to expand and improve the small-molecular green fluorescence protein (GFP)
chromophore family and to deepen the understanding of their fluorescence mechanism, novel analogues
featuring an aminoimidazolone moiety are synthesized using a straightforward divergent synthetic
approach. The introduction of the phenylamino group and the variation of the benzylidene substituents
resulted in up to 28-fold quantum yield enhancements compared to the reference compound.
Experimental and theoretical investigation found good correlation between the emission wavelength and
the Hammett constant. In the case of 2-hydroxybenzylidene derivatives, the experimental and
computational results describe a dual fluorescence involving both excited-state intramolecular proton
transfer and internal charge transfer (ESIPT-ICT) mechanisms. The systematic variation of substituents
at position 4 of the chromophore’s 2-hydroxybenzylidene unit led to further improvements in the
quantum yields. Moreover, the novel compounds also exhibited significant two-photon absorption,
which makes them attractive for bioimaging applications.
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OSSZEFOGLALO

A z06ld fluorescens protein (GFP) kromoforjanak 1j, kismolekulas, aminoimidazolon-egységet
tartalmazo6 analdgjait allitottuk eld egy egyszerli divergens szintézis segitségével, hogy kibdvitsiik a
vegyliletcsaladot mikdozben a fluoreszcens tulajdonsagaikat javitjuk ¢és  fluoreszcencias
mechanizmusukat vizsgaljuk. A fenilamino-csoport beépitésével és a benzilidén-szubsztituens
varialasaval akar 28-szoros kvantumhatékonysag javulas is lehetévé valt a referenciavegyiilethez képest.
Kisérleti és elméleti vizsgalatok korrelaciot mutattak ki az emisszios hullimhossz és a Hammett-
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konstans kozott. A 2-hidroxibenzilidén-szarmazékok esetén a kisérleti és szamitasos eredmények dualis
fluoreszcenciat irtak le gerjesztett-allapotbeli intramolekularis protonatadas és belsd toltésszétvalas
(ESIPT-ICT) mechanizmusoknak koszonheden. A kromofor 2-hidroxibenzilidén-egységének 4-es
pozicidjaban talalhatd szubsztituens szisztematikus valtoztatasa tovabbi kvantumhatékonysag
novekedést idézett eld. Tovabba, az 11j vegyiiletek jelentds két-foton abszorpciot mutattak, mely vonzova

teszi azokat biologai képalkotasban torténd felhasznalasra.
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