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5. ZUSAMMENFASSUNG

Die vorliegende Arbeit bezweckte, Informationen über die

mikrobiologische Abbaubarkeit von Stilbenverbindungen zu ge¬

winnen. Sie umfasste erstens

- die Erarbeitung von allgemeinen Methoden zur Synthese

von Sti1bencarbonsäuren und der erwarteten primären

Abbauprodukte, zweitens

die Bereitstellung eines geeigneten analytischen Sy¬

stems zur quantitativen und qualitativen Erfassung

der genannten Verbindungen und ihrer Abbauprodukte

und drittens

ein Screening nach Mikroorganismen, die die. Model 1 Ver¬

bindungen als Kohlenstoff- und Energiequelle verwer¬

ten können.

A) Eine allgemein synthetische Zugänglichkeit der Stilben¬

carbonsäuren konnte nach Optimierung dreier Reaktionsty¬

pen erreicht werden :

a) Die Mc Murry-Kopplung zweier ßenzaldehydmolekiile eig¬

nete sich vorzüglich zur Synthese symmetrisch substi¬

tuierter Stilbene. Die Ausbeuten lagen zwischen 50

und 80£
.

b) Die Synthese der asymmetrisch substituierten Stilbene

erfolgte nach der Wittig-Methode (Ausbeuten : meistens

ca. 605 ).

c) Der Ersatz der carboxylierten Edukte durch die entspre¬

chenden bromierten Verbindungen war eine wichtige

Voraussetzung für das Gelingen der Kopplungen nach

Mc Murry bezw. Wittig. Die verschieden substituierten

Stilbencarbonsäuren wurden über einen Austausch des

Broms durch Lithium bei -70CC und anschliessendes Um¬

setzen der organischen Lithiumverbindung mit COp er¬

reicht (unterschiedliche Ausbeuten).



144 -

B) Die Arbeiten mit analytischer Zielsetzung konzentrierten

sich hauptsächlich auf die Hochdruckflüssigchromatographie

(HPLC) und die Gaschromatographie (GC). Für routinemässi-

ge Konzentrationsmessungen genügte die HPLC allein. Unter

Verwendung von reversed-phase-Material als stationäre und

Methanol/Wasser-Gemischen mit geringen Zusätzen von Tet-

raalkylammoniumsalzen ([CH,[CH2] ].N*X9; 0<n46) als mobi¬

le Phase konnten alle Trennprobleme gelöst werden.

Zur Erniedrigung der Nachweisgrenzen und zur Vereinfachung

der Trennprobleme bei der Metabolitenforschung wurden Me¬

thoden zur Veresterung kleinster Carbonsäuremengen ausge¬

arbeitet. Die Derivatisierung unter Phasentransferkatalyse

mit aromatischen Reagentien, die im UV-Bereich stark ab¬

sorbieren oder fluoreszieren, senkte die Erfassungsgrenze

bis in den ppb-Bereich.

Zur gaschromatographischen Bestimmung kleinster Mengen

an organischen Säuren in biologischen Medien diente eine

Derivatisierung mit Ethyljodid. Diese analytische Methode

bot den Vorteil tiefer Nachweisgrenzen, der Möglichkeit

zur Kopplung mit einer Strukturaufklärungsmethode (Massen-

spektrometer) und von hohen Trennleistungen dank Verwen¬

dung von Kapillarsäulen. Nachteilig wirkten sich gewisse

Einschränkungen in der Anwendbarkeit aus : Verbindungen

mit zu hoher Polarität (z.B. hydroxylierte Benzoesäure-

derivate) waren im GC nicht analysierbar.

C) Als Modell Verbindungen für die mikrobiellen Abbauversuche

dienten o.o'-Dicarboxystilben, p,p'-Dicarboxystilben,

o-Carboxystilben und p-Carboxystilben.

Ausgedehnte Abbauversuche nach dem Batch-Prinzip blieben

bei allen 4 Modell Verbindungen erfolglos. Ansätze in kon¬

tinuierlicher Kultur unter Zudosierung von Hefeextrakt als

kohlenstofflimitierendes Substrat ergaben im Falle des

p,p'-Dicarboxystilbens eine Stil benabbauende Aktivität.

In Batch-Versuchen konnte diese Abbauleistung in fort-
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laufender Ueberimpfung ohne Zusatz von Hefeextrakt ge¬

steigert werden. Es ist zu vermuten, dass die Kultur die

Model 1 Verbindung als einzige Kohlenstoff- und Energiequelle

verwertete. Dies bekräftigte das Resultat eines Abbauver-

1 4
suches von C-roarkiertem p ,p'-Dicarboxystilben im Fermen¬

ter : 73,4* der eingesetzten Radioaktivitätsraenge wurde

14
als C-markiertes CO- zurückgewonnen.


