Vélemény
Nagy Eniko: ,,Heterogén katalizatorok alkalmazasa palladiumkatalizalt kapcsolasi és
karbonilezési reakciokban”

c. PhD-értekezésérol

A Pannon Egyetemen hosszabb ideje folynak nemzetkézileg is elismert kutatasok a
cimben emlitett reakcidtipusokban Prof. Skodané Foldes Rita vezetésével. E folyamatokhoz
gyakran a kornyezeti szempontbo6l eldnyds ionfolyadékokat hasznaljak olddszeriil. Nagy Enikd
ionfolyadékokkal modositott szilard feliileten (SILP) alakitott ki olyan Pd-katalizatorokat,
melyeket tobb ciklusban is hasznalt a) farmakologiai fontossagh vegyiiletcsoportok
(imidazopiridin és benzofuran vazas molekulak) aminokarbonilezésében; b) a benzofuranok
(Suzuki-, illetve Sonogashira kapcsolasi folyamatok révén torténd) atalakitasaiban; c)
ferrocenilcsoportot és benzofurdn vazat egyarant tartalmaz6 hibrid molekulék eldallitdsaban. A
témavalasztas indokoltsaga nem kétséges, hiszen a vizsgalt teriiletek nemcsak tudomanyos
szempontbol érdekesek, de gyakorlati alkalmazassal is kecsegtetnek.

Az értekezés (a ,,Tartalmi 6sszefoglald” és a ,, Tézispontok™ idegen nyelvii valtozataival,
valamint a jelolt posztereinek, kozleményeinek listajaval egyiitt) 137 oldalas, hagyomanyos
felépitésii. A vildgosan megfogalmazott célkitiizéseket az ,,Irodalmi attekintés” koveti, amely
tomoren ¢és elégséges mértékben mutatja be a heterogén Pd-katalizatorokat és az azok altal
eldsegitett reakciok irodalmi elézményeit, valamint a kialakitasra varé (imidazopiridin és
benzofuran vazas, valamint hibrid) molekulak jelent6ségét, legfontosabb jellemzdit.

Az eredményeket és azok értékelését kb. 40 oldalon targyalja, és hasonld terjedelmii a
,,Kisérleti rész” is. Az utobbiban nemcsak a katalizatorok eldallitasat, a katalizalt reakciok
kivitelezését, az eldallitott vegyiiletek hozamat irja le, de szerepelnek a termékek 'H- és °C-
NMR, IR, MS, valamint op. adatai is példas rendezettségben. A jel6lt sokrétii, nagy volument
kisérleti munkat végzett, és a katalizatorok, valamint a termékek jellemzésére alkalmazott
eljarasok megbizhatoak, korszeriiek. Az Irodalomjegyzékben felsorolt kb. 200 referencia k6zott
szamos olyan van, amely az utobbi években jelent meg. Ez egyrészt jelzi, hogy a jelolt egy
dinamikusan fejlédd teriileten dolgozik, mdasrészt utal arra is, hogy koveti, és hasznalja a
legfrissebb irodalmat is.

Az elért eredmények felsorolasatol eltekintek, mert ezeket a szerzd kivéaldan
osszefoglalta a ,, Tézispontokban”. Ezeket 0j tudomanyos eredményeknek ismerek el, mely
megallapitashoz biztonsagot ad, hogy az ujdonsagot a nemzetkozi kdzvélemény is igazolta mar.
Nagy Enikének négy cikke (0sszesitett IF: 11,23) jelent meg e témaban, melyek koziil kettének
O az els6 szerzéje, valamint ez varhato az elékésziiletben levé publikaciora vonatkozoan is.

Az eldzetes disszertaciordl irt birdlatomban sok reakcioval kapcsolatban tettem fel
kérdéseket, ill. fogalmaztam meg megjegyzéseket. Ezekre az el6védésen kielégitd valaszokat
kaptam, és a jelolt bevezette a sziikséges valtoztatasokat a végleges dolgozatba is. Ez
alkalommal csak néhany, tobbnyire érdeklddd kérdésre varok feleletet.

1) A jelolt a heterogenizalt katalizatorok eldallitasat és hasznalatat tiizte ki céljaul annak
ellenére, hogy ezeknek az aktivitasa gyakran lényegesen kisebb, mint a homogén
valtozatoké. E hatranyt kompenzal6 tulajdonsagok megismertetése elengedhetetlen, ha



a szerz6 meg akarja gy6zni az olvasot az immobilizalas fontossagardl. Az elényok és
hatranyok Osszevetésekor eléfordulhat, hogy a homogén forma a gydztes, de egy
immobilizalast partolé dolgozatban varnék néhany érvet a rogzitett katalizator
,,védelmében” is. Ezt hianyoltam pl. a 2.3.4. fejezetben, amelyben a benzofuran-triazol
hibridek (83a és 83b) eldallitasahoz alkalmazott 69j vegyiilet preparalasahoz (a
kedvezdbb reakcidido és szelektivitas miatt) homogén katalizatort alkalmazott. Mi szolt
volna a heterogenizalt Pd-katalizator mellett? Vizsgélta-e pl. a homogén és a
heterogenizalt katalizatorral eldallitott 69) vegyiilet Pd-tartalmat? A kétféle Giton kapott
69] atalakitasaval nyert 83a és 83b végtermékekre vonatkozodan van-e kiilonbség a Pd-
tartalomban? Ez ui. a lehetséges bioldgiai alkalmazasuk szempontjabdl nem kdzdmbos.
A termékek Pd-tartalmara vonatkozoan egyébként viszonylag kevés rendszerben
talaltam adatot annak ellenére, hogy egy-egy folyamatban jelents a leoldodas. A
rézkatalizalt cikloaddicios reakciokban nyert termékek Cu-tartalma sem szerepel, pedig
a homogén katalitikus folyamatokban az oldott Cu-s6 termékbe vald beépiilésének van
esélye. Altalanos volt-e a termékek fémion tartalmanak kovetése?

A CAT-7 jelzésti katalizatorban a Cu-ionok olyan karbénekhez koordinalédnak, melyek
szilikagélhez rogzitett polimerlancok imidazoliumionjaibol (88) képzOédnek. A
kovalensen kotott ionfolyadékok (12) preparalasa egyszeriibbnek tiinik. Ezek nem
alkalmasak Cu- vagy akar Pd-karbén tartalmu katalizatorok kialakitasara?

Karbént tartalmazd fémkomplexek katalitikus hatdsait vilagszerte nagyon sokan
kutatjak, és szamos vegyiilet hatékony eldallitasat valositottdk meg segitségiikkel. A
reakciok nagyobbik része homogénkatalitikus, de kiterjedt az irodalma a kiilonféle
modon heterogenizalt fém-karbénekkel végzett vizsgalatoknak is. Ebbdl a szempontbol
érdekesek lehetnek azok a katalizatorok is, amelyeket kiilonb6z6 fémionok és pl. a 88
jelzésti karbén-prekurzor reakciojaban allitanak eld. Vannak-e efféle tervek?

Az értekezés formai oldala nagyon jo benyomast tett ram. A konnyen attekinthet6é dolgozatban
a tablazatok igényesen szerkesztettek, az abrak szépek. Bar a 2.41. 4bra félrevezetd, mert a nyil
felett lathato CAT-6 katalizator jelenlétében a feltiintetett reakcid nem jatszodik le (Id. 2.12
tablazat). A fogalmazas gordiilékeny, jo stilusl, a nyelvezet magyaros és szakszerti. A
betiihibak szdma elenyészd, de pl. a 124. oldalon dissztertacio szerepel.

A felmertilt észrevételek nem valtoztatjak meg azt a véleményemet, hogy a jelolt nagy

mennyiségli, gondosan elvégzett kisérleti munkat foglalt Ossze, és azokbdl mértéktartd
kovetkeztetéseket vont le. Bizonyitotta az alapos felkésziiltségét, valamint az 6nall6 munkara
val6 alkalmassagat.

Mindezek alapjan az értekezést elfogadasra javaslom, és sikeres védés esetén a PhD
fokozat megitélését meggyozodéssel tamogatom.
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