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1. Bevezetés

Az atlag emberek hétkoznapi hasznalati targyai is kisebb-nagyobb részben a
kémia termékei. Egy-egy természettudoményos alapkutatéas jelentésége gyakran
csak néhany évvel, évtizeddel kés6bb mutatkozik meg igazédn. A kémiai reakciok
minél szabalyozottabb lebonyolitdsa és egy bonyolultabb szintézis esetén a
sztereokémiai szelektivitds elérése igen fontos a vegyipar és a gyogyszeripar
szamara. Azonban a reakciok szabalyozasahoz és sztereoszelektiv mechanizmusok
feltardsdhoz elGszor meg kell érteniink az egyszertibb példareakciok
mechanizmusait, amire a reakciddinamika adja meg a lehetGséget.

1975-t61 Schatz és Kuppermann munkassagaval kezdédott a kicsi gazfazisiu
reakciok kvantummechanikai leirésa, illetve késébb a klasszikus/kvazi-klasszikus
trajektoria (QCT) modszer is megjelent a nagyobb, a kvantumdinamika szaméra
még kihivast jelentdé rendszerek dinamikai vizsgélatdra. Napjainkra mar 10
atomnal is nagyobb rendszerek dinamikai leirdsa is megoldhaté a QCT
segitségével.

A szerves kémia fontos mechanizmusa a bimolekularis nukleofil szubsztiticio
(Sn2), amely tanulményozésa nagy miltra tekint vissza. A szerves kémiai
kisérleti ~ vizsgalatok  korében  alapvetéen — oldatfazisa  reakcidkban
gondolkodhatunk, viszont az utobbi néhany évtizedben megjelentek a modern
gaztazisi keresztezett ion-molekulanyalab kisérleti modszerek az innsbrucki
Wester-csoportnak készonhetSen, amelyek egyedi titkozések dinamikai vizsgalatat
is lehet6vé tették.

Ezekkel a kisérleti munkakkal konnyen 6sszevethetd a kutatocsoportunk altal
is alkalmazott QCT-szimulaciok eredményei, amelyekkel egyre pontosabb
ralatast kaphatunk a géazfazisi reakciok atomi szintd mechanizmusaira.
Ion-molekula  reakciok  esetén az  Sy2  reakciokkal  versengve  pl.
protonabsztrakcié is megjelenik, illetve a tobbszénatomos alkil-csoportok esetén a
bimolekularis eliminécio is szerepet kaphat. Az Sy2 reakciok Walden-inverzios és
elolrsl tamadasos mechanizmusai mar jo néhany évtizede ismertek, illetve 2015-
ben Szabo Istvan és Czakd Gabor felfedezte az in. duplainverzids mechanizmust.
Az SN2 reakciok mechanizmusairél még teljesebb képet kaphatunk Jing Xie és
William L. Hase 2016-0s sszefoglaldo munkajabol.

A Hase-csoport tobbségében direkt dinamikai szimuldcidokat alkalmaz a
kutatasai soran, viszont a mi kutatocsoportunk a nagy pontossagi analitikus
potenciélisenergia-feliiletek (PES) fejlesztésére specializalodott, amiben a vilag
élvonalaban jar.



2. Célok

Csoportunk mér korabban vizsgélta a F~ + CH3Cl reakciot, amely kapcsan
pl. a duplainverzi6 felfedezése is megtortént. Emiatt nagy érdeklédés ovezte
a F~™ + CH3CHyCl reakciot is. A stacionarius pontok nagypontossagi
feltérképezése mellett kiilon figyelmet terveztiink szentelni az un. duplainverzios
atmeneti allapot megtalalasanak, amely ismeretében a feltételezett duplainverzios
utvonal 1étezése valoszintisithetd.

A rendszer sematikus potencidlisenergia-felilletének (PES) ismeretében egy
analitikus ~ PES  fejlesztését  tiztiik  célul, amely  tébb  tizezer
trajektoriaszimulacio elvégzését tenné lehetévé a rendszer dinamikijanak
megismeréséhez. Mivel a Wester-csoport éppen ugyanennek a rendszernek a
gazfazisii  keresztezett ion-molekulanyaldb kisérletekkel torténs vizsgalatat
végezte, igy fennallt a lehetGsége egy elméleti-kisérleti egyiittmiikdodésnek, ami
tovabb indokolta a munka prioritasat.

A rendszer dinamikajinak tovabbi megismeréséhez rezgési modspecifikus
dinamikai szimulaciok elvégzését vettiik fontolora, amelyek eredményei a tovabbi
kisérleti vizsgalatoknak adhatnak létjogosultsagot.

A duplainverzi6 szémos halogenidion + metil-halogenid Sy2 reakci6
dinamikajaban megjelent, viszont a F~ + CH3Cl reakciora javasolt integralasi id6
alapjan torténd azonositast a F~ + CHjsl rendszerre nem sikeriilt meghizhatéan
alkalmazni. FEzért egy trajektorian alapulé modszer kidolgozésa mellett
dontottem, illetve az inverzid és retencid megkiilonboztetésére hasznalt Eckart-
transzformécio helyett egy egyszertibb vektoros modszert is teszteltem a korabban
emlitett két halogenidion + metil-halogenid rendszeren.

A ROBOSURFER programcsomagot a F~ + CH3Br reakcid segitségével
mutatta be Gyéri Tibor, viszont a kutatas csak a reakcio f6 termékcsotornainak
integralis hatéaskeresztmetszeteire fokuszalt a  potencidlisenergia-feliiletek
Osszehasonlitasahoz. Emiatt a legigéretesebbnek tiing PES III trajektoridk
sokkal részletesebb analizise volt a kovetkez6 célunk a rendszer dinamikajanak
még pontosabb megértéséhez.

3. Mobdszerek

A staciondrius pontok feltérképezése soran az elektronszerkezet-
szamitasokhoz (szerkezetoptimalizélas, harmonikus rezgési frekvenciaszamolas,
stb.) a Molpro 2015 programcsomagot alkalmaztam. A legpontosabb eredmények
az explicit-korrelalt csatolt klaszter és a masodrendd Mgller—Plesset perturbacios
szamitasokon alapulnak.



A PES-fejlesztés soran az azonos atomok permutacidjara invaridns
mononomszimmetrizacios megkozelitést (MSA) alkalmaztam és a ROBOSURFER
programcsomagot, amely automatizalt PES-fejlesztést tett lehetévé. A reakciok
szimulacioi a kvazi-klasszikus trajektoria (QCT) modszer segitségével torténtek,
amely az atommagok mozgasat a klasszikus fizika segitségével irja le, viszont
a kezdeti allapotot a kvantummechanikai rezgési-forgési szinteknek megfelelGen
allitja be.

A trajektoridk elemzéséhez sajat programot implementaltam FORTRANIO és
C-++ nyelveken. A szimulaciok fontosabb jellemzdi alapjan (tdmadési és szorasi
sz0g, rezgési, forgasi, transzlacios és  belsGenergia stb.)  differencialis
hataskeresztmetszeteket  hataroztam — meg, amelyekbsl a  lejatszodo
mechanizmusokra koévetkeztethettem.

Az SN2 inverzids-retenciés mechanizmusok megkiilonboztetésére egy egyszeri
vektorprojekcidos modszert alkalmaztam. A duplainverzié és az elolrél tamadas
megkiilonboztetésére egy az atmeneti allapot tamadési szogén alapuldé modszert
alkalmaztam, amelyhez a reakci6 soran elboml6  kotés — visszafelé
kovetésével talaltam meg a keresett szerkezetet. A bimolekularis eliminacio
mechanizmusainak megkiilonboztetése is egy hasonlé modszerrel valosult meg. A
termékek rezgési modspecifikus vizsgalatdhoz Eckart-transzformaciot és
normalmod analizist alkalmaztam.

4. Eredmények

T1. Els6ként térképeztem fel a F~ + CH3CHyCl reakcié sematikus
potencialisenergia-feliiletét nagypontossagi ab initio modszerek
alkalmazasaval. Meghataroztam, a korabban még nem ismert n.
duplainverzios atmeneti allapot szerkezetét [1].

Explicit-korrelalt MP2-F12 ¢s CCSD(T)-F12b modszerekkel aug-cc-pVDZ és
aug-cc-pVTZ béazisok mellett is optimalizaltam a stacionarius pontok
szerkezeteit, illetve a benchmark eredményeket aug-cc-pVQZ bazissal szamoltam
és cc-pCVTZ-F12 bazison torzselektron-korrelacios korrekciot is figyelembe
vettem. A zéruspontienergia-korrekciot az aug-cc-pVDZ béazis mellett szamolt
harmonikus rezgési frekvencidkbol hataroztam meg. Az Sy2 és E2 reakciok
feltérképezett stacionarius pontjain tal kiilon hangsilyt forditottam az tn.
duplainverzios nyeregpont megtalalasara, amellyel igazoltam a duplainverzios
reakciout létjogosultsagat. Osszehasonlitottam néhany stacionarius pont MP2 és
csatolt klaszter modszerrel optimalizalt szerkezeteit.



T2. Teljes dimenziés potencidlisenergia-feliiletet fejlesztettem a F~ 4+
CH3CH5Cl  reakciora és  kvazi-klasszikus  trajektoria  szimulaciok
segitségével megvizsgaltam a rendszer dinamikajat. Megmutattam, hogy a
termodinamikailag  kedvezébb  Sy2  helyett a reakci6 dominans
mechanizmusa az E2 [2].

Potencialisenergia-feliiletet fejlesztettiink a F~ + CH3CHyCl reakciora
explicit-korrelalt csatolt klaszter modszerrel kétszeres zeta baziskészlettel
(CCSD(T)-F12b/aug-cc-pVDZ), amely explicit-korrelalt MP2 modszer mellett
tovabbi haromszoros zeta baziskorrekcioval lett kiegészitve. A potencialisenergia-
felilet 1 kcal/mol hiban belil leirja a rendszer ismert fontosabb
stacionarius pontjait. A dinamika vizsgalata soran az anti-E2 és a Walden-
inverzios  Sn2  termékcsatorndk  bizonyultak a  legreaktivabbaknak.
A duplainverziés mechanizmusi trajektoridk is megjelentek a PES fejlesztése
soran, viszont a tul kicsi valoszintségiik miatt a jelen reakcié esetén kisebb a
jelentGségiik. A Wester-csoport kisérleti munkajabol szarmazod szorasiszog- és
kinetikusenergia-eloszlasokkal jo egyezést mutatnak a szimulacios eredmények. A
termodinamikailag kedvez6bb Sn2 termékkel szemben az E2 dominanciat mutat,
ami a szélesebb reaktiv kezdeti tamadasiszog-tartomannyal magyarazhato.

T3. Kivalasztottam négy rezgési normalmodot a reaktansok gerjesztésébdl
szarmazo dinamikai hatas vizsgalatara a F~ 4+ CH3CHsCl reakcié esetén.
Az Sn2 csatorna a C—Cl kotésnyujtasra, a protonabsztrakcio a
szimmetrikus CHs kotésnyujtasra és az E2 valamint a FH---Cl™ + etilén
csatorna mindkét szimmetrikus C—H kotésnytdjtasra mutatott jelentds
reaktivitasnovekedést [3].

Az alapallapot mellett megvizsgaltam 4 kiilonb6z6 rezgési normélmod
gerjesztésének a hatasat a F~ + CH3CHsCl reakcié dinamikajara QCT-
szimulaciok segitségével. A kivalasztott reaktans rezgési normélmodok a C—Cl
kotésnyujtas, egy CHy torzid és a szimmetrikus CHy és CHg kotésnytdjtasok. A
reaktivitasok és a belsGenergia-eloszlasok jelentés modspecifikus hatast mutattak.
A szubsztiticié leginkabb a C—Cl kotésnyujtassal, a protonabsztrakcio a
szimmetrikus CHy kotésnytujtassal, illetve az eliminaciés mechanizmusok és az
FH---Cl™ + etilén termékcsatorna mindkét szimmetrikus C—H kotésnytujtassal
reaktivabbak lettek. Tovabba az etil-fluorid és az etilén belsGenergia-eloszlasai
is jelentés modspecifitast mutattak. A hidrogén-fluorid belsGenergia-, forgasi és
rezgési eloszlasai nem mutattak jelentéGs modspecifikus hatast. Tovabba egyik
termékesatorna kezdeti tamadasi szogre és szorasi szogre szamolt differencialis
hataskeresztmetszetei sem filiggtek a rezgési gerjesztéstol.

5



T4. Javaslatot tettem egy vektorprojekcios és egy az dtmeneti allapot tamadasi
szOogén alapuld modszerre az Sy2 mechanizmusok megkiilonboztetéséhez.

//////

retencios mechanizmus-megkiilonboztetésnek a helyességét [4].

Bemutattam egy vektorprojekcidos médszert, amellyel egyszertien numerikusan
eldonthetjiik, hogy egy harom vagy négy ligandumos molekula milyen kiralitassal
képzédik. Ezt a modszert az inverzids és retencids Sy2 mechanizmusok
megkiilonboztetéséhez alkalmaztam. A duplainverzié és az elolr6l tamadas
azonos terméket eredményez, igy a megkiilonboztetésiikre a trajektoriajuk
disszociacio el6tti utolsdé &atmeneti allapotanak a tamadésiszog-eloszlasat
hasznaltam fel. Ezzel a modszerrel igazoltam, hogy F~ + CH3Cl reakciora
F~ + CH3l retenciés Sy2 mechanizmusait ez a modszer méar képes volt
megfelel6 megbizhatosdggal elkiiloniteni. Az atmeneti allapotbeli tamadasi
sz0gekbdl képezett eloszlas egy egycsiicstu gorbe az elolrél tamadas gatja alatt és
kétestcsu felette. Mivel a csticsok nem fednek at, igy kijelolhetiink egy hatarszoget
kozottiik, amely elvalasztja a csatorndkat egyméstol. Ezt praktikus okbol
111°-nak vélasztottuk.

T5. Részletesen elemeztem a F~ + CH3Br reakcié dinamikajat és figyelmet
forditottam a kisebb valoszintiségii termékesatornakra is. Megallapitottam
a retencios Sy2 mechanizmusok kis valoszintségd jelenlétét [5].

A F~ + CHj3Br reakcié vizsgalata soran a kordbban mér beazonositott két {6
mechanizmuson, az Sy2-n és protonabsztrakcion feliill tovabbi kisebb
reaktivitasu reakcioutakat is felfedtem. Az Sy2 mechanizmusokat s
megkiilonboztettem egymastol, illetve az indukalt inverzio és FH---Br~ + CH,y
tovabbi  lehetséges termékcsatorndkat is meghataroztam. A két {6
reakciocsatornara kiillonbozé differencialis hataskeresztmetszeteket is vizsgaltam,
amelyek alapjan a Walden-inverzi6 a megszokott direkt visszapattanasos
mechanizmussal, mig a protonabsztrakcié a direkt lehasitasos mechanizmussal
valosult meg. A zéruspontienergia-sértés csak a protonabsztrakcié esetén jelent
meg és mindkét termékmolekulara jelentés mértéki volt. A metil-fluorid rezgési
modjai koziil a C—F kotésnytjtas mutatott jelent&sebb {itkozésienergia-fiiggést,
ahol az iitkozési energia novelésével az eloszlasok a kisebb energiak iranyéaba
tolodtak el, vagyis egyre hidegebb eloszlasi gorbéket kaptunk. Az litkozési energia
novelése a protonabsztrakcié soran keletkezd hidrogén-fluorid forgasi és rezgési
gerjesztettségét is fokozta.



5. Kozlemények listaja

5.1. Doktori értekezés alapjat képezs kozlemények

|1] Tajti, V. & Czako, G. Benchmark ab initio characterization of the complex
potential energy surface of the F~ + CH3CHyCl reaction. The Journal of
Physical Chemistry A 121. kot., 2847-2854. old. https://doi.org/10.
1021/acs. jpca.7b01572 (2017. apr.)
Jir,2017 = 2,836

2] Meyer, J., Tajti, V., Carrascosa, E., Gyori, T., Stei, M., Michaelsen, T.,
Bastian, B., Czako, G. & Wester, R. Atomistic dynamics of elimination and
nucleophilic substitution disentangled for the F~ + CH3CHyCl reaction.
Nature Chemistry 13. kot., 977-981. old. https://doi.org/10.1038/
s41557-021-00753-8 (2021. aug.)

Jir 201 = 24,274
(az elsd hdarom szerd megosztott elsdszerzd)

3] Tajti, V. & Czako, G. Vibrational mode-specific dynamics of the F~ +
CH3CH5Cl multi-channel reaction. Physical Chemistry Chemical Physics
24. kot., 8166-8181. old. https://doi.org/10.1039/d2cp00685e (2022. 4pr.)
J1r 2021 = 3,945

4] Papp, P., Tajti, V. & Czako, G. Numerical separation of the front-side attack
and double-inversion retention pathways of Sy2 reactions. Chemical Physics
Letters 755. kot. 137780. https://doi.org/10.1016/j.cplett.2020.
137780 (2020. szept.)

J1r,2020 = 2, 328

5] Tajti, V., Gyéri, T. & Czako, G. Detailed quasiclassical dynamics of the F~
+ CH3Br reaction on an ab wnitio analytical potential energy surface. The
Journal of Chemical Physics 155. kot. 124301. https://doi.org/10.
1063/5.0065209 (2021. szept.)

Jir,2021 = 4, 304


https://doi.org/10.1021/acs.jpca.7b01572
https://doi.org/10.1021/acs.jpca.7b01572
https://doi.org/10.1038/s41557-021-00753-8
https://doi.org/10.1038/s41557-021-00753-8
https://doi.org/10.1039/d2cp00685e
https://doi.org/10.1016/j.cplett.2020.137780
https://doi.org/10.1016/j.cplett.2020.137780
https://doi.org/10.1063/5.0065209
https://doi.org/10.1063/5.0065209

5.2. Doktori értekezéshez kapcsol6dé kozlemények

Czako, G., Gy¢ri, T., Olasz, B., Papp, D., Szabo, 1., Tajti, V. & Tasi, D. A.
Benchmark ab initio and dynamical characterization of the stationary points
of reactive atom + alkane and Sny2 potential energy surfaces. Physical Che-
mistry Chemical Physics 22. kot., 4298-4312. old. https://doi.org/10.
1039/c9cp04944d (2020. febr.)

J1r 2020 = 3,676

Papp, D., Tajti, V., Gyéri, T. & Czako, G. Theory finally agrees with experi-
ment for the dynamics of the Cl + CyHg reaction. The Journal of Physical
Chemistry Letters 11. kot., 4762-4767. old. https://doi.org/10.1021/
acs. jpclett.0c01263 (2020. méaj.)

J1r,2020 = 6,475

Czako, G., Gyori, T., Papp, D., Tajti, V. & Tasi, D. A. First-principles reacti-
on dynamics beyond six-atom systems. The Journal of Physical Chemistry
A 125. kot., 2385-2393. old. https://doi.org/10.1021/acs. jpca.
0c11531 (2021. febr.)

Jir 2021 = 2,944

Gruber, B., Tajti, V. & Czakoé, G. Full-dimensional automated potential energy
surface development and dynamics for the OH + CyHg reaction. The Jour-
nal of Chemical Physics 157. kot. 074307. https://doi.org/10.1063/5.
0104889 (2022. aug.)

Jir 2021 = 4, 304

Papp, D., Tajti, V., Avila, G., Matyus, E. & Czako, G. CHy-F~ revisited: full-
dimensional ab initio potential energy surface and variational vibrational
states. Molecular Physics. https://doi.org/10.1080/00268976.2022.
2113565 (2022. aug.)

Jir,2021 = 1,937

Yin, C., Tajti, V. & Czako, G. Full-dimensional potential energy surface deve-
lopment and dynamics for the HBr 4+ CyHs — Br(*P3/2) + CyHg reaction.
Physical Chemistry Chemical Physics 24. kot., 24784-24792. old. https:
//doi.org/10.1039/d2cp03580d (2022. okt.)

Jir,2021 = 3,945


https://doi.org/10.1039/c9cp04944d
https://doi.org/10.1039/c9cp04944d
https://doi.org/10.1021/acs.jpclett.0c01263
https://doi.org/10.1021/acs.jpclett.0c01263
https://doi.org/10.1021/acs.jpca.0c11531
https://doi.org/10.1021/acs.jpca.0c11531
https://doi.org/10.1063/5.0104889
https://doi.org/10.1063/5.0104889
https://doi.org/10.1080/00268976.2022.2113565
https://doi.org/10.1080/00268976.2022.2113565
https://doi.org/10.1039/d2cp03580d
https://doi.org/10.1039/d2cp03580d

Nacsa, A. B., Tajti, V. & Czakd, G. Dynamics of the C1~ + CHj3l reaction
on a high-level ab initio analytical potential energy surface. The Journal
of Chemical Physics 158. kot. 194306. https://doi.org/10.1063/5.
0151259 (2023. maj.)

Jir 2021 = 4, 304

5.3. Kozlemények statisztikaja

Disszertacié alapjat képezd | Osszes

Kozlemények szama 5 12
Osszesitett impakt faktor 37,687 65,272

6. Konferenciak

KeMoMo-QSAR szimpoézium, Szeged, Magyarorszag, 2018. majus 24-25.
Tajti, V. A F~ + CH3CHyCl reakci6 komplex potencidlisenergia-
felilletének nagypontossagu ab initio feltérképezése (elGadas)

MTA Reakciokinetikai és Fotokémiai Munkabizottsag Ulése, Veszprém,
Magyarorszag, 2018. november 8-9.
Tajti, V. és Cgzako, G. A F~ + CH3CHyCl reakci6 komplex
potencidlisenergia-feliilletének nagypontossagi ab initio feltérképezése
(elGadas)

XXVIII International Symposium on Molecular Beams, Edinburgh, Skocia, 2019.
junius 23-28.
Tajti, V. és Czako, G. Accurate ab initio thermochemistry, potential energy
surface, and dynamics of the F~ + CH3CH3Cl reaction (poszter)

MTA Reakciokinetikai és Fotokémiai Munkabizottsag Ulése, Online, 2020.
november 6.
Tajti, V. és Czako, G. Ion-molekula reakciok mechanizmusainak
tanulményozésa (elGadés)

KeMoMo-QSAR szimpozium, Szeged, Magyarorszag, 2021. szeptember 30. -
oktober 1.
Tajti, V. és Czako, G. Szamitogéppel az ion-molekula reakciok
mechanizmusainak nyoméban (elGadés)


https://doi.org/10.1063/5.0151259
https://doi.org/10.1063/5.0151259

MTA Reakciokinetikai és Fotokémiai Munkabizottsag Ulése, Balatonvilagos
(online), Magyarorszag, 2022. majus 19-20.
Tajti, V., Gy6ri, T. és Czako, G. Az elmélet és kisérlet egyiittmiikodése: a
F~ + CH3CH,Cl szubsztittucios és eliminéacios reakciok versengs dinamikéja
(elGadéas)

Gordon Research Conference on Molecular Interactions and Dynamics, Stonehill
College, Easton, MA, USA, 2022. julius 10-15.
Tajti, V., Gy¢ri, T., Papp, P. és Czako, G. Theoretical investigation and
numerical separation of competitive reaction pathways for ion-molecule
reactions (poszter)
Nacsa, A. B., Tajti, V. és Czakd, G. Toward the first-principles dynamics
of the CI~ + CHsl and F~ + CF3CHsl reactions (poszter)
Gyéri, T., Tasi, D. A., Tajti, V., Papp, D. és Czako, G. Towards
automated potential energy surface development with Robosurfer and
ManyHF (el6adas és poszter)

XVT International Workshop on Quantum Reactive Scattering, Balatonféldvér,
Magyarorszag, 2022. szeptember 4-9.
Gy¢ri, T., Tasi, D. A., Tajti, V., Papp, D. és Czakd, G. Tools for automated
PES development: Robosurfer and ManyHF (el6adas)

MTA Anyag- és Molekulaszerkezeti Munkabizottsag Ulése, Métrafiired,
Magyarorszag, 2022. oktober 21-22.
Gy6ri, T., Tasi, D. A., Tajti, V., Papp, D. és Czako, G. Towards

automated potential energy surface development with Robosurfer and
ManyHF (el6adas)

MTA Reakciokinetikai és Fotokémiai Munkabizottsag Ulése, Matrafiired,
Magyarorszag, 2022. oktdber 27-28.
Papp, D., Tajti, V., Avila, G., Matyus, E. és Czakd, G. A CHy-Ar és a
CHy4-F~  komplexek rezgési dinamikdja spektroszkopiai minGségi
potencialisenergia-feliileteken (elGadas)
Gruber, B., Tajti, V. és Czako, G. Az OH + CyHg reakcié dinamikaja egy
automatikusan fejlesztett potencialisenergia-feliileten (elGadas)

10



	Bevezetés
	Célok
	Módszerek
	Eredmények
	Közlemények listája
	Doktori értekezés alapját képező közlemények
	Doktori értekezéshez kapcsolódó közlemények
	Közlemények statisztikája

	Konferenciák

