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A biologiailag fontos rendszerek statikus szerkezetének vizsgalata korunk egyik nagy kihivasa. Fzek altala-
ban t&bbkomponenst, makromolekuldkbél allo, folyadék fdzisban 1év6 rendszerek, ahol a kiilonb6zd molekulak
kozotti kotések kialakulasdban a molekulacsoportok orientacidja, és a hidrogén-hidkétések (a tovabbiakban H-
kotés) fontos szerepet jatszanak. Ennek ellenére jelenleg még a kevés komponensbdl allo molekuldris folyadékok
szerkezetét sem ismerjiik kell§ részletességgel, ahol a molekuldk orientacioja a legkonnyebben vizsgalhatd. Ta-
nulményozasukban fontos szerepet jitszanak a kisérleti mddszerek, igy a mikroszkopikus szerkezetrdl direkt
informéaciot szolgaltatod (rontgen, neutron) diffrakcio.

A folyadékot alkot6 atomok nem rendelkeznek idében allandé poziciokkal, azonban a pillanatnyi pozicidik
kozott korrelaciok vannak, igy a statikus és dinamikai szerkezetet korrelécios fliggvényekkel lehet leirni. Azonban
pusztan a diffrakcios kép Fourier-transzforméalasa (ha ez tobbkomponenst mintdk esetében lehetséges) csak
korlatozott informacidkat szolgéltat, s az orientacios korrelaciokat csak kozvetve lehet tanulmanyozni. A | Reverse
(Forditott) Monte Carlo” (a tovabbiakban RMC) modszer ezzel ellentétben egy olyan potenciélfiiggetlen eljaras,
aminek eredményeként a valés térbeli informécidkat is felhasznélva olyan 3 dimenziés részecske-konfiguracidkat
kapunk, amelyek konzisztensek a diffrakcios kisérlet eredményével. A szimulaciok soran referencia-rendszerként
merevgémbi MC szimulaciokat (melyek csak a valos térbeli kényszereket tartalmazzak) is végeztem.

A nagynyomési Na és Oy folyadékok szerkezetének vizsgalatat a nagynyomésu fazis megismerése 6szténozte,
valamint annak eldontése, hogy taldlunk-e folyadék-folyadék fazisatalakulast. Ilyet a szimul4cidk elvégzése utan
az alkalmazott nyomastartoményon és hémérsékleten nem talaltam. Az Oz folyadékra egy kordbban kozolt MD-
szimulécio eredményét — a parhuzamos elrendezddés preferdltsigat — megerdsitettem, a tobbi orientéciora
jelzett véletlenszertiséget nem igazoltam. A molekula-tomegkozépponti parkorrelacios fliggvényiiket, valamint
az orientacios korrelacioikat nagy nyomason jol le lehetett irni 40 %-nal nagyobb (irredlisan nagy) térkitoltési
aranyd merevgombi flexibilis molekuldkkal.

A folyékony CO esetében kimutattam, hogy a folyadék molekuléi azon orientéciés korrelaciokban, ahol mole-
kulaparok vesznek részt, szimmetrikus molekulaként kezelhetéek — annak ellenére, hogy a molekula aszimmet-
rikus. A molekulacentrumok péarkorrelécios fiiggvénye a folyadékok esetében hosszi taviinak nevezhets rendet
mutatott, amit az alkalmazott merevgdmbi szimulécié korrelacios fiiggvénye nem tudott leirni. A folyadékkal
kapcsolatos tovabbi tijdonsag, hogy orientacids korrelaciokkal rendelkezik.

Az NO molekulakbél allo folyadék dimerekbdl all, a kutatds célja egy dimer-modell igazolasa — vagy
cafolasa, valamint az aszimmetrikus molekula orientacids korrelacidinak tanulmanyozasa volt. Sikeriilt igazolni,
hogy a folyadék tobb mint 90 %-ban dimerekbdl all, azt viszont hogy a szerkezetet a ,cisz-planar” modell irja
le sem megerdsiteni, sem elvetni nem sikertilt.

A CO2 molekulakbol allo folyadékok esetében lehetSség nyilt a szerkezet vizsgalatira a folyadék, a szuper-
kritikus fluid és a gaz fazisban is. Kimutattam, hogy a nagyobb strtiséggel rendelkezé dllapotokban molekula
tomegkozépponti parkorreléciés fliggvény leirhatd, a kritikus ponthoz kozeli allapotok fliggvénye pedig nem
irhat6é le a merevgdmbi szimulacidk eredményeként kapott korrelécios fiiggvénnyel. Igazoltam, hogy a kriti-
kus ponthoz kozeli allapotoknal vonzo kolecsonhatéas alakul ki a molekuldk k6zott. Az orientécios korrelaciok
szempontjabol a gazallapot teljesen rendezetlen. A t6bbi allapotban a parhuzamos és meréleges elrendezddések
jelen vannak: a témegkozépponti parkorrelacios fliggvény elsé maximumaig preferalt ez az elrendezddés, salyo-
zott korrelaciés fliggvényeik intenzitasa a kritikus ponthoz kézeledve csdokken. Egyediil a harmasponthoz kozeli
allapotokban lehetett kimutatni a T-elrendezédés preferenciajat. A sirtségfluktuaciokat vizsgilva a nagyobb
strtiségi allapotokban a részecskék kozel atlagos stirtiséggel toltik ki a teret. Ezzel szemben a kritikus ponthoz
kozeli allapotok esetében a stirtiségfluktuaciok nagyok, a korrelélt tartoményok névekedését kvalitativan lehetett
megfigyelni a részecske-konfiguraciokban.

A viz szerkezetvizsgalatanal a hidrogénkotés minél jobb leirdsa jelenti a legnagyobb kihivast. Itt a f6 ne-
hézség, hogy a szerkezet minél pontosabb meghatarozasihoz a ' HoO neutrondiffrakciés mérésére is sziikség
van, azonban igy a diffrakciés képben a rugalmatlan, inkoherens szérés jaruléka is megjelenik, aminek kezelése
jelenleg megoldatlan. Ennek a probléméanak a megkeriilése neutrondiffrakcidval, polarizacios analizis alkalmaza-
séval lehetséges. Munkdm alapjan az olyan oxigén atomok aradnya, amelyek 2 hidrogén-kétésben vesznek részt
donorként, 10...80 % kozotti tartomanyban talalhato a folyadékban. A vizben a H-kités tavolsagat 1,95 A-
nek talaltam, ami megegyezik a kordbbi RMC-szimuléacié eredményével, azonban eltér az altalanosan elfogadott
értéktsl. A vizben a H-kotés 1,95 A-s tavolsaga a koordinécios kényszerrel elinditott merevgdmbi szimulcié
esetében is létrejon, ami azt jelzi, hogy a H-kotés leirdsa pusztan geometriai kényszerekkel is lehetséges.
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