Biralat

Hell Zoltan: ,Heterogén katalizatorok alkalmazasa zerves kémiai reakciokban” cini
doktori eértekezésél.

Kival6 szerves kémikusok mellett a Doktori Tanacgem is felkért biralébnak, gondolom
azért, mert kutatasi terlletem a heterogén kasalizonyara halvanyabb szerves kémiai
tudassal vizsgalom a dolgozatot, mint biralo tansais lehet, hogy olyan szemszélglmely
szerves kémikusok szamara szokatlan.

Jelolt mintegy 24 ismert szerves kémiai reakci@iptanulmanyozott. A reakcidokhoz
heterogén katalizatort alkalmazott. Minden reatfpigsnal vizsgalta, milyen hatassal vannak
a termelésre a reaktans szubsztituensei, tovabbaggreakcional kilonféle oldészerekkel,
katalizator valtozatokkal és mennyiségekkel ésai@adickkel kisérletezett. A reakciok nagy
tobbsége C-C, C-O és C-N kotések kialakitasat zé&loA dolgozat bepillantast enged a
preparativ szerves kémia valtozatossagaba és ggfesé

A 121 oldalas dolgozat négy, Jeldlt témavezetésé&eskzilt, sikeresen megvédett PhD
dolgozat anyagara épul. Kivitele szép, nyelvezeldges, érthdt. Szerkezete viszont
rendhagyo. Nincs irodalmi attekintés és kisérkter Azaz hogy van. ,Btmények” cim alatt
annyi irodalmi attekintés van ahany reakciétipuz @Agy oldalas ,Bevezetéssb is
nyilvanvald, hogy a heterogén katalizatorok alkalésa a szerves kémiaban egyaltalan nem
kulonleges, noha lehetnek a szerves kémianak agréifetei, ahol ez szokatlan. Lehet, hogy
Jel6lt munkajanak ujdonsagat az jelenti, hogy &alaélhasznalt heterogén katalizatorokhoz
hasonlokat a dolgozatban vizsgalt reakciokban eddig alkalmaztak. A dolgozat targyanak
kordlhatarolasara, ujdonsag tartalmanak definigédasdkalmas lehetett volna egy irodalmi
attekintés. A kisérleti rész hianyat is meg lehagyarazni. Az atalakitds rendre lombikban,
az alkalmazott old6szer forraspontjan tortént.6Enincs mit irni. A rutin NMR, IR és
vékonyréteg kromatografias modszereket is elégt lemegemliteni. A szokasos alapvet
katalizatorjellemék - kémiai és fazisanalizis, fajlagos felllet ésoadas- meghatarozasi
modszereit sem kell ezen a szinten ismertetni.lRamazott zeolit savkatalizatorok, bazikus
hidrotalcit, vegyes oxid és hordozos fémkatalizskdremutatdsa annak a reakcidocsoportnak a
leirasa @itt torténik, melyhez az adott tipusu katalizatolkabnazta. Megjegyzem a
katalizatorok jellemzése skszavl, efsen tdmaszkodik szakirodalombol atvett adatokra és
kevéshé sajat mérésekre.

A heterogén katalitikus eljaras koérnyezeti hat&saire kisebb, mint az ugyanarra a termékre
vezed egyéb ismert eljardsoké. Ezek utan az eljarasnma¥egességét Jeldlt joforman egy
mutatoval, a céltermék elért termelésével jellen®i.doktori értekezésben oOsszefoglalt
kutatas nagy részét alkalmazott kutatadsnak tekinteaNKFIH igy definidlja az alkalmazott
(vagy ipari) kutatast: ,0j ismeret szerzéséreédlisgesen meghatarozott gyakorlati cél
érdekében veégzett eredeti vizsgalat”. Jeldlt mumk&énnek a kritériumnak kétségtelenl
kivaléan megfelel. Nagy gyakorlati jelésedi, ha egy értékes intermediert vagy bioldgiailag
aktiv hatéanyagot enyhébb kortlmeények kozott, kézeybarat eljarassal jo termeléssel lehet
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eldallitani. Uj ismeret, hogy az ismert atalakulasakaslkalmazott heterogén katalizatorral is
ki lehet valtani. Egy Uj eljards szabadalmaztathas&znositojanak profitot termelhet. Nincs
olyan akadémiai allasfoglalas, mely szerint alkaatt kutatasi eredményekre ne lehetne
doktori cselekményt alapozni. Azt azért meg keljygznem, hogy nem talalkoztam

taldlmanyi bejelentéssel, mely a dolgozat értékbsmeréseihez kapcsolddna.

A dolgozatban azért talaltam olyan részeket isyatekbgyértelmien alapkutatasi kérdésekre
kisérelnek meg valaszt adni. Az alapkutatés, defijs szerint, olyan ,kisérleti vagy elméleti
munka, amelyet efsorban a jelenségek vagy medfigyethinyek hatterével kapcsolatos U;
ismeretek megszerzésének érdekében folytatnak’hetdrogén katalizisben a hattérismeret
megszerzese a katalitikus mechanizmus feltaradéntije A katalitikus mechanizmus
valoszirisitesének kulonbéz meélységei vannak. A legfélsszint, amikor a termékelegy
Osszetételéld, a termékelegyben kimutatott intermedierékkisérelink meg kovetkeztetni a
lehetséges mechanizmusra. A megismerés mélyeblgerét@mikor a reakciokinetika
ismeretében bizonyos feltételezett mechanizmusoiéat érvénytelennek tudunk tekinteni.
Még mélyrehatobb megismerés, ha a katalizator aéitékulatairol és a reaktdnsokbol
képds aktivalt felilleti komplex szerkezetéris tudunk valamit allitani. Es ez még nem a
megismerés vége... A dolgozatban négy olyan reakaléttam, melynél kisérlet tortént a
reakciomechanizmus leirasara. llyen a szilard davmavezetesen Ersorb-4a zeolittal
katalizalt oxa-Pictet-Spengler reakcid, a szilaédissal, nevezetesen hidrotalcittal katalizalt
izoxazolszarmazék @&llitas és nitroaldol-addicio, valamint €#A katalizatorral kivaltott
oxim-nitril atalakulas. Mindegyik reakcional Jdldényegében a termékelegy analizisére
alapozva tesz a mechanizmusra javaslatot. Reakeitikai vizsgalatok nem voltak, holott az
1-25 6ran at végzett reakciok lefutdsanak nyomaret&se nem biztos, hogy megoldhatatlan
feladat lett volna. A reakciéelegy analitikai vizéata a reakcio lejatszodasa soran esély adott
volna reakcié intermedierek kimutatasara, a redcaiika meghatarozasara és
reakciomechanizmus valds#sitésre. A katalizatorok aktiv alakulatainak megisésére,
példaul a savassag jellemzésére, valamint adsabriedifleti képHidmények kimutatasara
sem tortént kisérlet. Elismerem, utobbi nem kdinfeladat, de a heterogén katalizis mégis
csak a szilard fellleten lejatsz6do atalakulasaomanya. (A katalizator szemcsék Kkiils
felliletének savassagat példaul jél lehet jellemeznmikroporusok nyildsanal nagyobb
bazismolekulak, példaul piridin, adszorpcidjavaak a 4A és a Gir4A bazisok jellemzése
tortént meg C@adszorpcidval.

A teljes dolgozatra érvényes észrevétel, hogy &ciéalegyek termodinamikai egyensulyi
Osszetételével nem foglalkozik. A preparativ (vagplalt) termelésfl csak a reakcid
egyensulyhoz tartoz6 termeléssel dsszevetve lelmmmondani, hogy viszonylag magas
vagy nem. Vizképaéssel kisért egyensulyi reakcidkban a termélddgm a viz
eltavolitasaval, példaul vizmegkdtnyagok alkalmazasaval, ndvelhefizmegkdd anyagok
pozitiv hatasanak valosZisitéséhez viszont fontos lett volna tudni a vizniggkzer nélkul
bealld egyensulyi osszetételt. Ugy talaltam, hoggrees szintéziseknél a termodinamikai
egyensuly kérdésével mas sidrzsem foglakoznak. Lehet, hogy ennek van valam| akait

én nem tudok.



Terjedelmét tekintve a dolgozat mintegy fele, olyaakcidkat targyal, melyek soran uj
kotések viz (vagy a Pechmann reakcional adott esetbanol) keletkezése koézben jonnek
létre. A reakciok katalizatoranak Jel6lt iRporusu zeolitokat alkalmazott. Tizenegy
kondenzaciés reakciénal Ersorb (klinoptilolit) kés®nyeket hasznalt. Az un. °A
kapcsolasnal (alkin-amin-aldehid reakcié propaagiiinok eballitasara) a Cii-4A zeolitot,

az aldoximok nitrillé alakitasanal a €ués a PH-4A zeolitot talalta a leghatékonyabbnak.
Noha a zeolitok viz iranti nagy affinitasa jol ismeazért érdemes lett volna a
reakciokorilmények kdzott megkotott viz mennyisép@ighatarozni, és ennek ismeretében
targyalni a vizmegkotés hatasat a termelésre.

A kereskedelemben beszerzett Ersorb katalizatorddimoptilolitot tartalmazo, hazai,
banyaszott &zetkdl allitottak eb. Jelends klinoptilolit—ebfordulasokat a 60-as évek elején
fedeztek fel a Tokaji-hegységben. A vulkani erédatedékek geokémiai atalakulasaval
keletkezett riolit tufa &zetek 30-80 tdmeg % klinoptilolitot tartalmaznaklkani Uveg,
montmorillonit, analcim, foldpatok és, adott esetlegyy masik zeolit, a mordenit mellett. A
kozetdl elsallitott Ersorb markandy készitmények 1965-ben jelentek meg és keriltek
elsbdlegesen adszorbensként és ioncékéit alkalmazasra. A katalizissel foglalkozok
viszonylag hamar felismerték, hogy a kémiai és sfzszetételében tervezbet és
reprodukéalhatéan éhllithatd szintetikus zeolitok mellett a termésgetdfordulasa zeolitok
katalitikus jelenisége, nem efsorban sk mikroporusaik miatt, hanem kémiai és
fazisosszetételik esetlegessége miatt, alaremdieffismételt eljarassal ugyanis mindig kozel
ugyanolyan szintézis terméket lehetadlitani. A banyaszott riolit tufa dsszetételének
valtozatossaga viszont bizonytalanna teszi, hoggamoglyan terméket lehet-e gyartani egy
banyaszott alapanyagbdl, mint egy maskor, masholydszott alapanyagbd6l. Mindezek
figyelembevételével kilondsen fontos, hogy az aflkeed Ersorb katalizatort markaneveén tul
mélyrehatdéan jellemezzik szerkezetével, kémiai &gsdsszetételével, valamint fellleti
tulajdonsagaival. Az Ersorb adszorbensek rontgedifb@ktogramja bemutatasra kerilt, de a
fazisosszetétel meghatarozasa nem tortént meg. AgortE készitmények izzitasi
tomegvesztéséh azaz a vizadszorpcios kapacitasbol, ami kevesett 6 tomeg % (3.
tablazat), a becsult klinoptilolit tartalom csaknteigy 30 tdmeg %. Mindazonaltal nem
kétlem, hogy a katalizator aktiv komponense a kitialit.

Jelolt nem ,katalitikus mennyis@gmikropérusos zeolitot hasznalt a reakciokhoz.t &49.
oldalon a katalizator olcs0saga €s visszanyés@ge miatt tartja elnéztiekérilménynek.
Nem kellene, hogy az olcsdsag és a visszanyisbgtegyutt legyen @hyos tulajdonsag. Az
olcsé katalizatort nem biztos, hogy érdemes visgzam A visszanyerhéség a draga
katalizatorok élnyds tulajdonsadga. A 16. oldalon a kovetkesppen érvel a skporusu
zeolitkatalizator alkalmazasa mellett: ,...a reakcigiakorlatilag a katalizatorszemcsék
fellletén jatszédnak le. ..... a kondenzacios tipuesakeidkban a mikroporusos zeolitok a
reakciokban keletkéz kis (szervetlen) molekulak megkotésével segithedikreakcio
elérehaladasat.” Kérdezem akkor, hogy miért nem hadegalabb annyi Ersorb katalizatort,
amennyi alkalmas lehetne a reakcidban kelétkegszes viz megkotésére. Az oxazolin
szarmazékok szintézisénél példaul 100 %-os atalakél 10 mmol viz keletkezhet (19.
oldal). Ugyanakkor az alkalmazott mennyigégErsorb-4 (Ca-klinoptilolit) még



szobaldmeérseékleten is csak mintegy 2,7 mmol viz megkoesépes. Valamivel jobb a
helyzet a Pictet-Spengler reakciénal ahol a 2,7 koaadszorpciés kapacitds 5 mmol vizre
jut (34. oldal). Az oxa-Pictet-Spengler reakcionéézont 2 mmol vizre 1,66 mmol-os
adszorpcids kapacitas jut (38.oldal). A reakcitimBrsékletén a szorpciés kapacitds még
kisebb, a vizkégiés pedig annyi amennyi. A tobbi vizképéses reakciét ebb a
szempontbdl mar nem vizsgaltam.

Hogy birdlatom méltanyos hosszusagu legyen -athial tézispontokra térnék - mar csak
azokkal a reakciokkal foglakozok, melyeknél Jesdliat mechanizmusképet vazol fel.

Az oxa-Pictet-Spenagler-reakcié

Az oxa-Pictet-Spengler reakcié targyalasanal (35e#tial) fejti ki részletesebben, hogy a
fenil-etanol szarmazékok kondenzéaciés reakcidjaetatdel vagy ketonnal szilard sav
Ersorb-4 valtja ki, de a reakciéo végbemeneteléhemegkod képességre is sziikség van.
Erthet, hogy egy vizképméssel kisért reakcid egyensilyat a viz elvonaséval
termékképédés iranyaba lehet eltolni. De kérdés, mennyi lelaettanulmanyozott
rendszerekben az egyensulyi termékkoncentraciéggensulyi termelés. Erdekes, hogy az
aktiv KSF/O jeli, modositott montmorillonit savkatalizator még 4A&ofit vizmegkod
adszorbens jelenlétében sem inditja el a modetiréakJgyanakkor, a szakirodalom szerint,
p-toluolszulfonsav katalizatorral a reakcio lejatbato. Talan nem volt szerencseés
0sszehasonlité katalizatorként a KSF/O-t valasztaert nyilvAnvaléan nem elégdéersav a
reakcié kivaltasahoz, szemben a vizmegkiddlajdonsagu Ersorb-4 katalizatorral. A
katalizatorok relativ savésségét savassag vizsgalatok tisztazhattak volnedéKghogy a
zeolit rendelkezésre all6 vizadszorpcios kapacitdsitett a modellreakciéban elért 95-97 %-
os termelés milyen mértékben tulajdonithato a re@dmegkod képességének?

Az oxa-Pictet-Spengler reakcioval foglalkozé, 68nk hivatkozott cikkben kozolt
mechanizmus elképzelés szerint a savkatalizatdompdtassal aktivalja a keton reaktanst a
kondenzacios dyrizarasi reakciohoz a fenil-etanollal. Ezt a Iépé&ilimechanizmusképe is
tartalmazza, bar hidnyolom a kis + jelet a protbrgklor-fenil-aldehid modellreaktans
képletében (21. abra). Az ismert mechanizmus é#t jelechanizmusképe kdzoétt abban van
eltérés, hogy az aktivalt keton/aldehid hol kapadid a fenil-etanolhoz: a hidroxil
csoporthoz, vagy, Jeldlt szerint, a 2-(3,4-dimdtmil)-etanol fenil csoportjanak egy
szénatomjahoz. Akarhova is kapcsolddik a kapotildél intermedier protonalt marad. Az
intermedier dehidratalédasa és digyarédas a protonalt fellleti intermedierben ketigy
végbemenjen, ahogy az a 63-as szammal hivatkozditletwényben felvazolt
mechanizmusban is van. Jeldlt sémaja ezeket a dépeskihagyja, azonnal eljut a
folyadékfazisban kimutatott difenil-metanol intemiierhez, ami a séma szerint latszdlag
spontan vizvesztéssel izokroméanna alakul. A dHmeitanol intermedier a folyadékfazisban
akkor tud megjelenni, ha elég hosszu a protondiildie difenil-metanol intermedier
élettartama (elég nagy a koncentracidja), mivehbdvalakulasanak sebességi allandéja kicsi.
llyenkor egy adszorpciés-deszorpcios egyensulybamdign lesz olyan intermedier
képdmeny, mely visszaadja protonjat a katalizatornaknméeg tud jelenni a folyadék
termékelegyben. Jelolt szerencsés volt, hogy aitfifieetanolt'H-NMR-el ki tudta mutatni,



ami valéban az izokroman k&es ismert mechanizmusatél kulonbomechanizmust
valoszirisit. Ugyanakkor nem tartom szerencsésnek azt aogaghazast miszerint kétféle
mechanizmus a reakcidlépések szamaban is kilonbbdzne

Izoxazolszarmazékok &llitasa

Erdekes eredményre vezetett, amikor a malonsavéégtketbskotést tartalmazo vegyiilet,
nevezetesen fahéjalkohol reakciojanak analégiafédrotalcit katalizator és elemi jod
jelenlétében nitroecetsav-etilészter és olefin,emetesen 1-hexén reakcidjaval kisérelt meg
Jelolt ciklopropan szarmazékotééllitani. Meglepetéssel tapasztalta, hogy cikloprop
szarmazék helyett izoxazol szarmazekot kapott. droftalcit baziskatalizator kilénleges
vonasa volt, hogy az nitroecetsav-etilésztert nemedzalta, mint mas bazis, pl. B0z A
jelenségek magyardzatara Jel6lt termékelegy Odslat® hagyatkozva kisérelt meg
mechanizmusképet felvazolni.

A mechanizmuskép kézpontjaba a nitril-oxid-ecetetiésztert allitotta, ami a nitroecetsav-
etilészteridl konnyen képédhet, példaul dehidratalodassal. Az olefin addéci@H-CG=N-
harmas kotésre egyenes Utja az izoxazol éegemek. Ezt az utat azonban kizarta a lehetséges
mechanizmusok k6zll, mert nem tudott kimutatniilritxid intermediert a termékelegyben
illetve annak dimerjét a furoxant. Nem kellene kireatetést alapozni arra, hogy valamit nem
tudunk kimutatni a termékelegyben.

Mivel a reakci6 jod jelenléte nélkil nem jatszodettnyilvanvald, hogy a jodnak szerepe van
a reakcidbmechanizmusban. Lehet, hogy aktiv inteneda nitroecetsav-észter
jodszarmazéka, de ennek kégése is csak feltételezés. Ha kéghk is, miként zarhaté ki a
nitril-oxidon keresztll lejatszodd @slizarodas, hiszen az izoxazol termékben eggyel
kevesebb oxigén van, mint a reaktansokban. A réakaamely fazisaban egy oxigént el kell
veszitenie a nitroecetsav-etilészternek, vagy édokEpzdo fellleti intermediernek.

A nitroaldol-addici6 vizsgalata

Jeldlt a nitroaldol-addicios reakcioban hidrotal@talizatoron 2-nitroalkoholokat allitottéel
Az egyik reaktans a nitrometan, a masik pedig egghad, tobbnyire benzaldehid vagy
szubsztituélt benzaldehid. Jel6lt érdeme, hogyroBraitroalkoholokat is éllitott, melyeket

a szakirodalom még nem irt le. Tudomanyos érdegessészont az a felismerés jelent, hogy
bizonyos szubsztitualt aldehideéittnem csak a Henry termék, a 2-nitroalkohol, ik,
hanem dinitropropan szarmazék is. Hogy a szubsnituhogyan kormanyozza a reakciot a
dinitropropan képddés iranyaba, arra nem kapunk valaszt. Azt vismoegtudjuk, hogy a
klasszikus mechanizmus - mely szerint a dinitropropszarmazék a 2-niroalkohol
dehidratalodasaval képdo nitrosztirol intermedieren keresztil keletkezikem lehet igaz.
Jelolt érve a fentiekhez hasonldéan ismét az, hogwsatirol intermediert nem tudott
kimutatni a termékelegyben. (Megjegyzem, hogy aaBba, mely a klasszikus mechanizmust
hivatott bemutatni éppen a bazist nem mutatja, raaijtrometant deprotonalassal aktivalja,
€s mely protonra a 2-nitroalkohol képeshez az atalakulési Ut végén sziikség van.)

A klasszikus mechanizmus helyett javasolt mechangban egyszerre jatszana szerepet a
nitrometanaci formaja és a deprotonalt formaja. Utobbi vébeet akkor (vagy akkor is)
keletkezik, amikor aaci forma protonalja a 2-nitroalkoholt. A javasolt heanizmus szerint



a vizkilépés a protonalt alkoholbol sztirol kéges nélkil a deprotonalt nitrometan anion
tamadasaval egyiddgg menne végbe. Mi lenne akkor a bazis katalizezerepe? Képzik
dinitropropan szarmazék 2-nitroalkohol és nitrometéakciéjaban katalizator nélkul is?
Nitroetannal a dinitropropan kéfés lassabban ment. Tortént kisérlet ebben a dsdTiis
sztirol intermedier kimutatasara?

Aldoximok atalakitasa nitrillé

A nitrilek oximokbdl katalitikus aton vizelvonassddeletkezhetnek. A tanulméanyozott
rendszerekben elvileg kétféle vizelvono szer vadAazeolit adszorbens és az acetonitril
oldészer, mely acetamidda alakulva képe®+Rémiailag elvonni a rendszéib Kérdés,
hogy dehidratélt allapotu katalizator kerllt-e ak@delegybe? A katalizator a 4A zeolitra
impregnalt fémsé, éhydsen P8- vagy Cd'-s6. A benzaldoximbdl és szubsztitualt
valtozataibdl nitril mellett tobb-kevesebb amidkeletkezett, jelezve, hogy az acetonitrilhez
hasonléan a termék benzonitril is reagalhat a nmtatpkulatlan aldoximmal és amidda
alakulhat. A nagy acetonitril felesleg mellett utdbeakciénak tébbnyire kicsi az esélye.

A mechanizmust illéten Jelolt azt a kérdést tette fel maganak, hogga&aié konszekutiv
modon, oxim-dehidratalodas, nitril-hidrolizis Iépkben jatszédik-e le, vagy koncertikusan,
azaz oly modon, hogy a nitril és az amid egyetlgirtik termékisl keletkezik. A
baziskatalizalt (a 4A molekulaszita gyenge bazidjdiizis Iépés lehéségét azzal zarta ki,
hogy zeolit, viz és nitrilek elegyét forralva neapasztalt amidképraést. Kérdés, hogy a
zeolit dehidratalt allapotban kerllt alkalmazasiiéetve hogy a rendszer tébb vizet
tartalmazott-e, mint a zeolit adszorpcios kapaaRasla mindez keien dokumentélhato,
megebsitést nyert, hogy a Gl4A katalizatoron hasonléan, koncertikus mechanisal
jatszodik le a reakcié, mint azt korabbarf Pdatalizatorra mar javasoltak. J6 lett volna azt is
kimutatni, hogy a nirilek és az amidok ekvivalensmrmységben képdnek vagy nem. Ha
nem akkor ez azt jelezhette volna, hogy szerepat Eevizmegkdi katalizatornak és létezhet
egy masik, nitrilképédésre vezétreakciout is.

Tézisek
A 24 reakciotipus vizsgélatanak eredmeényeire Jelbtezist alapoz.

Jelolt a dolgozat bevezetésében a kovétketz fogalmazza meg munkaja céljanak:
LAlapvetéen a sikeres reakciok optimalasat, gyakorlati célrakalmas reakcidékorilmények

kidolgozasat tartottuk fontosnak, a katalizatoralerkezetének vizsgalataval kevesebbet
foglalkoztunk.”

Az 1-7.,10., 11., 13-15. és 17. tézisekben Jeldlyikanitja, hogy a kiiz6tt célt az egyes
reakcioknal milyen katalizatorral €és milyen korulmgék kozott tudta leginkabb elérni. A
téziseket alkalmazott (ipari) kutatas Uj eredménykemerem el. Az eredmények alkalmasak
lehetnek ismert hatbanyagok és intermedierek kametparat gyartasi eljardsanak
megalapozasdhoz. Ugyanakkor a tézisek ok-okozatzefisggéseket, valamennyire is
altalanosithat6 tudomanyos felismeréseket nem ricaghak meg.

A 3. tézisnek azt a részét, mely () oxa-Pictet-§fmnmechanizmust valbstisit, Uj
tudomanyos eredménynek fogadom el, mivel Jeldltadertlt a reakcio intermedierjét
kisérletileg kimutatni.



A 8. tézis a hidrotalcit katalizator diasztereoszelektivitdsarél szol malonsav-allil-észterek
intramolekularis gytriizarasi reakciojaban. A dolgozatban a diasztereoszelektivitast a réteges
szerkezetl hidrotalcit alakszelektiv katalitikus hatdsanak tulajdonitotta. Szerintem jo lett
volna a tézisben is ezt hangsulyozni. A tézist Gj tudomanyos eredménynek fogadom el.

A 9. tézisben Jelolt azt fogalmazza meg, hogy kapott eredménye, az izoxazol szarmazékok
képzddése, nincs Osszhangban azzal a varakozasaval, hogy ciklopropanszérmazékok fognak
képz6dni. Kisérleti eredmény az izoxazol képzddésre javasolt mechanizmust nem tamasztja
ala. Az eredmények alkalmasak egy sokkal jobb tézis megalapozasdra is. A tézist jelen
forméjaban nem fogadom el.

A 12. tézis szobahOdmérsékletli reakcidora vonatkozd része alkalmazott kutatas értékes
eredménye, nevezetesen heterogén katalitikus eljaras nitroalkoholok eldallitasara.

A dinitropropanok keletkezésére javasolt Gj mechanizmust nem tartom kisérletileg kelléen
alatamasztottnak.

A hidrotalcit sztereoszelektiv katalitikus hatasdnak felismerését uj tudomanyos eredménynek
fogadom el.

A 16. tézis aldoximok, koztiik a szalicilaldoximok nitrillé alakitasanak 1j eljarasra vonatkozik
réz-zeolit katalizatoron. Az ismert reakcidé mechanizmus ,,spektroszkoépiai” igazolasaval a
dolgozatban nem talalkoztam, kisérleti igazolasat nem talaltam meggy6zének. A tézis uj
eljarasra vonatkozd részét elfogadom. A forditott irdanyd reakcidra vonatkozd részt, mely
szerint ugyanilyen katalizatoron egy nitril acetaldoximmal amiddéd alakithatd szintén uj
felismerésnek fogadom el.

Szeretném, ha dolgozatot a Doktori Tanacs nyilvanos vitara bocsatana és a biralatok, a
valaszok, valamint a dolgozat ismeretében Jelolt tudomanyos teljesitményét a tudosd biralo
bizottsag értékelné.

Budapest, 2018. marcius 1.
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a kémiai tudomany doktora



