
A K75132 sz. OTKA pályázat szakmai zárójelentése

Ioncsatornák szelektivitásának és vezet®képességének
számítógépes szimulációs vizsgálata

Témavezet®:

Dr. Boda Dezs®
Egyetemi docens

Pannon Egyetem

Fizikai Kémia Tanszék

Veszprém
2009-2013



1. Bevezetés

A pályázat alapvet® célja membránokon keresztül folyó szelektív anyagtranszport számí-

tógépes szimulációs vizsgálata. Ezen belül els®sorban a biológiai membránokban elhelyezked®

ioncsatornákon keresztül folyó szelektív iontranszportra illetve szelektív ionadszorpcióra kon-

centráltunk, másodsorban pedig az anyagásványokban lejátszódó szelektív adszorpciós, inter-

kalációs jelenségekre. Vizsgálataink mélyebb célja a szelektivitási és vezetési tulajdonságok

mögött álló molekuláris mechanizmusok feltérképezése és megértése volt.

Ezen célok eléréséhez a kutatócsoport hagyományainak megfelel®en számos módszertani

fejlesztést hajtottunk végre, ha olyan jelenségekbe ütköztünk, amiknek szimulációs vizsgálata

meglév® eszközökkel nem vagy csak nehézkesen volt lehetséges. Eredményeinket tehát úgy cso-

portosítjuk, hogy el®ször bemutatjuk a különböz® konkrét rendszerek vizsgálatához szükséges

módszertani fejlesztéseket (2. szakasz), majd bemutatjuk a különböz® konkrét rendszerekre

vonatkozó eredményeinket (3. szakasz).

Eredményeink bemutatása során kétféle hivatkozási listát alkalmazunk: a zárójelentés vé-

gén azokat a saját publikációkat soroltuk fel (fordított id®rendben), amik a pályázat támogatá-

sával készültek fordított id®rendben [1�29], míg az esetleges egyéb referenciákra lábjegyzetben

hivatkozunk.

2. Módszertani fejlesztések

2.1. Nagykanonikus Monte Carlo

Az egyik legf®bb vizsgálati módszerünk a Nagykanonikus Monte Carlo (GCMC) szimuláció

volt. Habár ez már bevett módszertan volt ionos rendszerekre, f®ként úgy alkalmazták, hogy

individuális ionok helyett semleges ioncsoportokat (pl. egy Na+-Cl+ párt) inzertáltak/töröltek

a szimulációs cellában ezáltal elérve, hogy a rendszer mindig töltéssemleges volt. Egy rend-

szerben lokálisan (pl. egy szimulációs cellában) a töltés persze �uktuálhat, de ha azt akarjuk,

hogy a rendszer átlagosan töltéssemleges maradjon, precízen meg kell határozni az individuális

ionok többlet kémiai potenciáljait.

Erre fejlesztettük ki az Adaptív GCMC módszert [25], ami egy iteratív eljárás és ami-

ben egy semlegesít® hátteret alkalmazunk a nagy töltés�uktuációkból származó hibák kikü-

szöbölésére. Ezáltal egy robusztus eljáráshoz jutunk, amit rutinszer¶en használunk GCMC

szimulációink során. Jó hasznát vettük azon vizsgálataink során [17, 21], ahol az elektrolitok

aktivitási tényez®jének koncentrációfüggését értelmeztük egy új elmélet segítségével.

Az ioncsatornákra vonatkozó GCMC szimulációink olyan modellekre vonatkoztak, ahol a

dielektromos állandó helyr®l-helyre változhat: más lehet pl. a fehérjén belül, a csatornában,

illetve a tömbfázisban (3.2. szakasz). Az inhomogén dielektrikumban megjelen® dielektro-

mos határfelületek kezelésére korábban kifejlesztettük a Induced Charge Computation (ICC)
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módszert 1, amivel a dielektromos határfelületeken megjelen® töltéseket tudtuk számolni. A

módszernek azonban volt egy hiányossága: problémákba ütköztünk, amikor egy ionnak át kel-

lett volna haladnia egy dielektromos határfelületen, pl. az ioncsatorna pórusa és a tömbfázis

között. Ebben az esetben az energia divergál, mivel az iont egy merev gömbben elhelyez-

ked® ponttöltéssel modellezzük. A divergencia elkerülésére egy az ICC módszer keretein belül

m¶köd® interpolációs eljárást javasoltunk [14], amit aztán az L-típusú kalciumcsatorna vizs-

gálatára alkalmaztunk [7].

Az ioncsatorna szelektív sz¶r®jében való szelektív ionmegköt®dés (�ion binding�) energeti-

kai jellemzésére Gillespie javasolta a többlet kémiai potenciál tagokra bontását a s¶r¶ségfunk-

cionál elmélet keretein belül 2. Kifejlesztettük ennek az eljárásnak a Widom-féle tesztrészecske

módszeren alapuló szimulációs változatát és kalciumcsatornák szelektivitásának vizsgálatára

alkalmaztuk [7, 18].

2.2. Dinamikus Monte Carlo

A GCMC módszer önmagában azonban csak egyensúlyi szelektív megköt®dés vizsgálatára

alkalmas. Nem-egyensúlyi folyamatok (transzportfolyamatok) vizsgálatára eredeti formájában

nem használható. Transzportot valamilyen közvetlen dinamikai szimulációval szokás szimu-

lálni. Ezek általában a következ®k lehetnek: molekuláris dinamika (MD), Langevin (vagy

Brown) Dinamika (LD), vagy Dinamikus Monte Carlo (DMC). Ez utóbbi különösen alkalmas-

nak bizonyult szelektivitási jelenségek vizsgálatára, mivel alkalmas a két verseng® species által

hordozott áram arányának meghatározására. Ezt Rutkai és Kristóf MD szimulációkkal való

összevetés során megmutatták és részletesen elemezték a módszer használatával járó el®nyö-

ket és nehézségeket [24]. A módszert sikerrel alkalmaztuk szelektív iontranszport vizsgálatára

kalciumcsatornában [23] és nátriumcsatornában [11], valamint csatolt transzport vizsgálatára

egy sz¶k pórusban [3].

2.3. Lokális Egyensúlyi Monte Carlo

A GCMC módszert régóta használják arra, hogy két kontroll cellában fenntartsák a kon-

centrációkat3, ami a két cella között lejátszódó stacionárius di�úzió hajtóerejét biztosítja (Dual

Control Volume (DCV) módszer). Ebben az esetben feltételezzük, hogy a két kontroll-cella

önmagában lokális egyensúlyban van.

Innen csak egy lépés volt annak feltételezése, hogy a transzport-tartományon belül is egy-

egy kis elemi cella önmagában lokális egyensúlyban van. Ez vezetett minket a Lokális Egyen-

súlyi Monte Carlo (LEMC) módszer kifejlesztéséhez [10], ahol minden elemi cellát egy kémiai

potenciállal jellemzünk (ionok esetében elektrokémiai potenciállal) és minden cellára külön-

külön GCMC szimulációkat végzünk. Természetesen a kis elemi cellában lév® ionok �érzik� a
1Boda et al. Phys. Rev. E, 69, 046702, 2004.
2Gillespie, Biophys. J. 94, 1169, 2008.
3He�el�nger and van Swol, J. Chem. Phys., 100, 7548, 1994.
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többi cellában lév® ion hatását, mint egy küls® hatást. Ez az MC lépések (ion inzertálás/törlés)

energiaváltozásában jelenik meg.

A szimuláció az α típusú speciesre vonatkozó elektrokémiai potenciálpro�l, µα(r), és kon-

centrációpro�l, cα(r), között hoz létre egy statisztikus mechanikai szempontból jól meghatáro-

zott kapcsolatot. A két mennyiség között szükség van egy lezárásra (még egy összefüggésre),

amit a transzport szolgáltat. Ezt kétféleképpen vehetjük �gyelembe. Az egyszer¶bb esetben

csatolhatjuk az LEMC módszert valamilyen transzportegyenlethez, ami a mi esetünkben a

Nernst-Planck (NP) egyenlet:

jα(r) = − 1

kT
Dα(r)cα(r)∇µα(r),

ahol jα(r) a �uxus- és Dα(r) a di�úziós együttható pro�l. Az elektrokémiai potenciál gra-

diense szolgáltatja a di�úzió hajtóerejét. Az önkonzisztens megoldásnak ki kell elégíteni a

kontinuitási egyenletet, ∇ · jα(r) = 0, azaz az anyagmegmaradás törvényét. Ehhez egy iterá-

ciós eljárás alkalmazásával jutunk el. Az így el®álló eljárást NP+LEMC módszernek nevezzük.

A módszer gyors és hatékony; eddig kalciumcsatornák [4], egyenirányító ioncsatornák [5], és

membrántarnszport [8] vizsgálatára alkalmaztuk. A di�úziós együtthatót kísérletekhez vagy

dinamikus szimulációs eredményekhez való illesztésb®l nyerjük.

A másik esetben a transzportot valamilyen közvetlen dinamikai szimulációval számolhat-

juk, ami lehet MD, LD, vagy DMC. A DMC módszer különösen alkalmasnak bizonyult az

LEMC-vel való csatolásra (DMC+LEMC módszer), mivel a DMC módszer MC lépéseit jól

össze lehetett hangolni az LEMC módszer MC lépéseivel [8]. A DMC által szolgáltatott �uxus-

nak itt is ki kell elégítenie a kontinuitási egyenletet, ami itt is egy iterációs eljárást feltételez.

Megmutattuk, hogy a DMC+LEMC módszer hatékonyabb, mint ha csak a két kontroll-cella

között alkalmazzuk a DMC szimulációt (DMC+DCV). Ennek a hatékonyabb mintavételezés a

magyarázata: a DMC+LEMC módszerrel a fázistér olyan részeihez is gyorsan eljutunk (mivel

az LEMC lépéssel �odaugratjuk� az iont), ahova a kontroll-cellák esetében csak lassan, mivel

ekkor ki kell várni, amíg az ion a trajektória mentén �odavánszorog�. Az LEMC lépésekkel te-

hát a trajektóriák különböz® szegmensei között �ugrálhatunk�. A LD szimulációs módszernek

az LEMC-hez való csatolása folyamatban van. A kontroll-cellákhoz csatolt LD módszer már

rendelkezésre áll [1].

3. Konkrét rendszerekre vonatkozó eredmények

3.1. Tömbfázisú elektrolitok

A tömbfázisú elektrolitok lényeges részét képezik az általunk vizsgált rendszereknek, mivel

az inhomogén rendszerek mindig egy tömbfázissal vannak egyensúlyban illetve a transzport

is mindig két tömbfázis között folyik. Meg kell hát vizsgálnunk, hogy az általunk általában

használt implicit oldószeres elektrolitmodell (az oldószert egy ε dielektromos állandójú háttér
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formájában vesszük �gyelembe) megfelel®en írja-e le a tömbfázist. Ehhez egy régóta ismert

anomális jelenséget, az elektrolitok aktivitási együtthatójának (többlet kémiai potenciáljának)

nem-monoton koncentrációfüggését vettük górcs® alá.

A hagyományos magyarázat szerint az anomális jelenség oka két ellentétes hatás versen-

gése: az ionok közötti Coulomb kölcsönhatásból adódó vonzás és merevgömbi kizárásból adódó

taszítás versenyét feltételezték. Igen ám, de ez csak akkor adott a kísérletekkel egyez® kon-

centrációfüggést, ha az ionoknak irreálisan nagy átmér®t adtak. Ezt azzal a huszárvágással

oldották meg, hogy kijelentették, hogy ez egy szolvatált ion, ami magával cipeli a hidrátburkot,

ezáltal nagyobbnak látszik. Ezzel a szolvatáció problémáját is megoldottnak vélték.

Ezzel szemben mi a következ® modellt javasoltuk [17, 21]. Használjunk egy koncentrá-

ciófügg® dielektromos állandót. Ez kísérleti tény: az oldat dielektromos állandója csökken

a koncentrációval a dielektromos telítésnek köszönhet®en. Ezáltal a végtelenül híg oldathoz

képest az ionokat egy kisebb dielektromos állandójú közegbe kell vinni, amikor n® a koncent-

ráció, ami egy szabadenergia-gátnak felel meg. A többlet kémiai potenciálban ez a pozitív

IW tag (ion-víz), amit a Born-egyenlettel számoltunk. A dielektromos állandó csökkenésé-

vel az ionok közötti vonzó kölcsönhatás egyre er®sebb lesz. Ez az II (ion-ion) tag, amit az

Adaptív GCMC szimulációval számítottunk [25]. Ennek a kett®nek a versengése hozza létre

az anomális viselkedést.
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A modell úgy adott kvalitatíve jó

eredményeket (ld. az ábra), hogy szá-

molásaink során egy árva illeszthet®

paraméter nem sok, annyit se alkal-

maztunk (Pauling ionsugarakat, vala-

mint kísérleti dielektromos állandót és

hidratációs szabadentalpiákat használ-

tunk). Ezt az eredményt én sze-

mély szerint (Boda D.) az egyik leg-

fontosabbnak tartom, ami lassan ta-

lán eléri az áttörést a véleményünk sze-

rint hibás �szolvatált� ionsugarat és ál-

landó (koncentráció-független) dielekt-

romos állandót tartalmazó modellekkel

szemben. Az elméletet bemutató 2010-

es cikkünk [21] már 18 független hivat-

kozást kapott.
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3.2. Ioncsatornák

A biológiai ioncsatornákat azért tanulmányozzák sokan, mert az evolúció olyan sz¶k póru-

sokat alkotott, amelyek az ionok szelektív transzportját a sejtmembránon keresztül lehet®vé

teszik. Ilyen sz¶k pórusokat mesterségesen el®állítani nagyon nehéz, habár a nanotechnológia

egyre közelebb kerül a megoldáshoz. A megoldást sokszor a biológiai ioncsatornák által szol-

gáltatott információk inspirálták, ezért is fontos az ioncsatornákon keresztül folyó szelektív

iontranszport mechanizmusának molekuláris szint¶ megértése.

A mi érdekl®désünk középpontjában hagyományosan a kalcium- és nátriumcsatornák áll-

nak. Ezekre a csatornákra vonatkozóan pontos háromdimenziós szerkezettel nem rendelke-

zünk, ezért e � élettani szempontból rendkívül fontos � ioncsatornákra egy redukált modellt

alkottunk. Ebben a modellben a pórus az ún. szelektív sz¶r®t tartalmazza, amely a csatornán

belüli legsz¶kebb térrész, ahol a csatorna diszkriminál a különböz® ionok között. Pontmutá-

ciós kísérletekb®l tudjuk, hogy kalciumcsatornák esetében ez a sz¶r® 4 glutaminsavat (EEEE,

összesen -4e töltést) tartalmaz. A nátriumcsatornák esetében a sz¶r®t határoló aminosavak

DEKA szekvenciát alkotnak (egy aszparaginsav (-1e, D), egy glutaminsav (-1e, E), egy lizin

(+1e, K) és egy alanin (semleges, A)). Ezek összesen -1e töltést biztosítanak a sz¶r®ben. Ezek

azok a minimális szerkezeti információk, amelyeket felhasználunk modelljeink megalkotásakor:

ezeknek az aminosavaknak a végcsoportjait modelleztük mobilis szerkezeti ionokkal.

Ezen ioncsatornák szelektivitásáról kétféle értelemben beszélhetünk. Megvizsgálhatjuk,

hogy a kétféle ion közül melyik köt®dik meg nagyobb valószín¶séggel a szelektív sz¶r®ben

(�selective binding�). Ez alapvet®en egy egyensúlyi, energetikai alapokon nyugvó, adszorpciós

jelenség, ami a GCMC módszerrel jól vizsgálható. Mi ezt meg is tettük az L-típusú kalci-

umcsatorna esetében, ahol az el®z® OTKA pályázat során megkezdett kutatásokat folytattuk

tovább és a fenn vázolt modell esetében tovább vizsgálódtunk. Kutatási �lozó�ánk alapja,

hogy egyszer¶ modellekkel kezdünk, amiket aztán fokozatosan �bonyolítunk�, teszünk egyre

részletesebbé.

Jelen esetben megvizsgáltuk, hogy milyen hatása van annak, ha a csatorna alakját vál-

toztatjuk [29] vagy ha korlátozzuk az aminosav végcsoportok mozgékonyságát [19]. Rávilágí-

tottunk, hogy a különböz® töltés¶ és nagyságú ionok közötti szelektivitásért melyik energe-

tikai tag (merevgömb, ion-ion, ion-dielektrikum, stb.) felel®s [18]. Ha trivalens iont adunk a

tömbfázishoz, az blokkolja mind a monovalens, mind a divalens ionok áramát. A jelenséget

kvalitatíve jól reprodukálta a modellünk [22].

Talán a legérdekesebb vizsgálatunk az, amikor változtatjuk a csatornában a dielektromos

állandót. Ezt a már említett módszertani fejlesztésünk tette lehet®vé [14]. Eredményeink azt

mutatják, hogy a szelektív megköt®dés nem nagyon függ a csatorna dielektromos állandójától.

A magyarázat az, hogy a divalens illetve kisebb iont sújtó szolvatációs szabadenergia hátrányt

az ionok közötti er®sebb vonzás (a csatornán belül) ellensúlyozza [7]. Ez a tanulmány is

rávilágít annak fontosságára, hogy a szolvatációt a dielektromos állandó változtatásával vegyük
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�gyelembe (merthogy arra találták ki) és ne egy ködös �szolvatált� ionsugárral [17,21].

A szelektivitás másik értelmezése dinamikai jelleg¶: melyik iont engedi át nagyobb mennyi-

ségben az ioncsatorna, azaz a különböz® ionok által hordozott �uxusok arányával jellemezhet®.

Ezt kétféle módszerrel tanulmányoztuk. DMC szimulációkkal mind a kalcium-, mind a nátri-

umcsatornákat megvizsgáltuk [11,23]. A kalciumcsatornára vonatkozó szimulációink rámutat-

tak annak fontosságára, hogy a kétféle szelektivitást világosan megkülönböztessük egymástól.

A kalciumcsatorna pl. nagyobb valószín¶séggel (er®sebben) köti a Ca2+-ot, mint a Na+-ot, de

épp emiatt a Ca2+ ionok mozgékonysága kisebb is az er®sebb Coulomb vonzásnak köszönhe-

t®en [23]. A nátriumcsatorna esetében a nagy és pozitívan töltött lizin fontosságára mutattunk

rá, és a kísérletekkel egyez® dinamikai szelektivitási viselkedést kaptunk [11].

A DMC szimulációs módszer arra is alkalmasnak bizonyult, hogy a szakirodalomban tudo-

másunk szerint el®ször, csatolt transzportot szimuláljunk [3]. Ez akkor lép fel, ha a pórus sz¶k

és egyszerre több ion tartózkodik benne. Ekkor egymás mozgását akadályozzák, azaz valami-

lyen nagy mennyiségben jelen lév® species di�úziója magával sodorhatja egy kisebb mennyi-

ségben jelen lév® species részecskéit mégpedig az utóbbi elektrokémiai gradiensével szemben.

Megmutattuk, hogy az elterjedt vélekedéssel ellentétben nem szükséges, hogy a sz¶k pórus

hosszú legyen (nem szükséges �single �ling�); elegend®, ha az ionok valahol torlódnak és im-

pulzuscsere folytán mozgásuk csatolódik egymással. Ekkor a transzport természetesen már

nem di�úzió.
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Ha azonban a transzport di�úzió,

alkalmazhatjuk az általunk kifejlesz-

tett NP+LEMC módszert [10]. Ezt

a módszert alkalmaztuk egy modell-

kalciumcsatorna vizsgálatára [4]. Id®-

közben kifejlesztettük a Ryanodine Re-

ceptor kalciumcsatorna (ez egy fontos

csatorna, ami az izomsejtekben a Ca2+

felszabadításáért felel®s és rengeteg kí-

sérleti adat áll rendelkezésre) egy mo-

delljét, aminek alkalmazásával a kísér-

letekkel jól egyez® eredményeket kap-

tunk. Publikáció err®l még nem jelent

meg, de egy konferenciára már bejelent-

keztünk az anyaggal. Egy nem szim-

metrikus áram-feszültség görbe a jobb

oldali ábrán látható.

Az ioncsatornákra vonatkozó vizsgálataink egy érdekes részét képezik azok, ahol a mes-

terséges nanopórusokkal való kapcsolódási pontokat kutatjuk. A nanopórusok egy fontos tu-

lajdonsága a rekti�káció (egyenirányítás). Nagyon sok ioncsatorna is egyenirányító. Miedema
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és mtsai kísérleteib®l4 tudjuk, hogy a jól ismert OmpF porin egy mutánsa is egyenirányító.

Ez a mutáns egy p-n töltéselrendezést tartalmaz a csatornában, és így egy p-n diódaként

viselkedik. Mivel erre a csatornára rendelkezésre áll kristályszerkezet, megvizsgáltuk MD

szimuláció segítségével egy teljes atomi modell alapján. Rekti�kációt érdekes módon nem ta-

láltunk. Megvizsgáltuk a jelenséget egy redukált modell alapján is az NP+LEMC módszerrel

és megtaláltuk az egyenirányítást. Mindez rávilágít az atomi modellek hátrányaira, a vizsgá-

latokat mindazonáltal tovább folytatjuk. Eredményeinket konferencián már bemutattuk [5],

a publikáció készül.

3.3. Elektromos kett®srétegek

Az elektromos kett®srétegek már régóta jelen lév® kutatási területünk és mint az id®k

során kiderült, nem véletlenül. A kett®srétegek mindenhol ott vannak, ahol töltésszétválás

van, a sejtmembrán mellett, az ioncsatornák bejáratánál, a nanopórusok falánál, stb. Az

ioncsatornák bejárata és a tömbfázis találkozásánál lév® térrész (�access region�) legalább

olyan fontos a csatorna teljes vezet®képességének szempontjából, mint maga a csatorna.

Fontos tehát tovább folytatni a kett®sréteg szerkezetének tanulmányozását. A projekt

során megvizsgáltuk olyan kett®srétegek szerkezetét, ahol az elektród dielektromos állandója

különbözik az oldatétól [13, 15]. Ezek közül is különösen érdekes az, amikor egy vízmoleku-

lákból álló bels® réteget feltételezünk az elektród mellett, aminek a dielektromos állandója

kisebb, mint az oldaté és az elektródé [15]. Erre a rendszerre kutatásainkat tovább folytatjuk.

Pórusaink és ioncsatornáink egy speciális esetét képezik a pórusos anyagoknak, ahol az

anyagban mesterségesen pórusokat alakítanak ki, vagy eleve ott vannak (pl. zeolitok). Ezek

sokszor töltés tárolására szolgálnak, mint pl. az elektrokémiai kett®sréteg kondenzátorok ese-

tében. Az ilyen rendszerek egy egyszer¶ modelljét vizsgáltuk egy résrendszer formájában,

ahol párhuzamos membránok között kialakuló rések (�slits�) közé adszorbeálódnak az ionok.

Megvizsgáltuk ennek a rendszernek az elektromos tulajdonságait [9] GCMC szimulációs mód-

szerrel.

3.4. Pórusos anyagásványok

Mikropórusos zeolitok szorpciós és transzporttulajdonságainak vizsgálata azért is érdekes

volt számunkra, mert ezek az anyagok a tanulmányozott ioncsatornák jellemz® mérettarto-

mányának megfelel® csatornákkal rendelkeznek. A NaA zeolitra kvantumkémiai megalapo-

zású realisztikus potenciálmodellt dolgoztunk ki, és víz-alkohol elegyek molekuláinak szelektív

megkötésére végeztünk molekuláris szimulációs számításokat [28]. Ezután a zeolitmodell to-

vábbi �nomításával egyszer¶, Fischer-Tropsch-szintézisgázhoz hasonló gázelegyek vízteleníté-

sére szolgáló zeolitadszorpciós eljárásra vonatkozóan végeztünk sikeres molekuláris szimulációs

4Miedema et al., Nano Letters, 7, 2886, 2007.
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predikciókat [12]. Kutatásaink jelenleg az ilyen típusú zeolitokból készült membránok perme-

ációs tulajdonságainak molekuláris szint¶ szimulációira irányulnak.

Molekuláris szimulációkkal tanulmányoztuk5 a kaolinit duzzadási képességét beépül® ven-

dégmolekulák hatására [27]. A kaolinit olyan rétegszilikát, amelynek kett®s, oktaéderes/tetraéderes

rétegei közötti bázislap-távolság szintén a vizsgált csatornák átmér®jének nagyságrendjébe

esik. Kis poláris molekulák interkalációja esetén szimulációkkal rámutattunk arra a lehe-

t®ségre, hogy az interkalálószer molekuláiból két réteg is kialakulhat, illetve a megduzzadt

kaolinit esetenként kétféle stabil rétegtávolsággal is rendelkezhet. Ez gyakorlati szempontból

különösen a kálium-acetát kaolinitba való interkalációja során lehet érdekes [26], mivel ezzel az

anyaggal a kísérletekben már egy lépésben is viszonylag nagy rétegtávolság érhet® el. A kiala-

kuló rétegközi szerkezetekre vonatkozóan a rendelkezésre álló kísérleti eredményeken túlmutató

következtetéseket is le tudtunk vonni, miközben rámutattunk a kísérleti adatok néhány ellent-

mondásos értelmezésére. A kálium-acetáttal és vízzel együttesen kialakított interkalátumok

összetételére és szerkezetére újabb, részletesebb potenciálmodellel és jóval nagyobb szimulá-

ciós rendszerrel végrehajtott számításaink a nedves leveg®n végzett interkalációs kísérletekben

kapott eredményekkel összhangba hozhatóan szolgáltattak új eredményeket [2]. E munkáknak

számunkra egyik legfontosabb tapasztalata az volt, hogy az atomi felbontású szakirodalmi po-

tenciálmodellek megfelel® megválasztásával geometriailag korlátozott rendszerekben is tudunk

kísérleti adatokkal kvantitatíve jól egyez® eredményekre vezet® szimulációkat végezni.

4. Záró megjegyzések
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