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Opponensi vélemény
Dr. Horvath Attila
Kén- és halogéntartalmii oxoanionok dsszetett redoxireakcioinak kinetikdja és mechanizmusa
cim MTA doktori értekezésérol

Horviath Attila a hazai kinetikus kozosség egyik prominens alakja, aki Szegedrdl Nagypdl Istvan
tanitvanyaként keriilt Pécsre és alakitott ki 6ndll6 kutatécsoportot. Munkdja a nemlinedris kémiai
dinamikahoz is kothetd, ami inkdbb a reakcidk vélasztdsdban nyilvanul meg, mint konkrét dinamikai
vizsgédlatokban.

Az elmdlt 15 év eredményeit Osszegzd értekezésben kiilonbozd politionatok diszproporcids €s
egyéb kéntartalmu részecskékkel (tioszulfét, szulfit) torténd reakcidi mellett joddal, klér-dioxiddal,
illetve jodat-, perjodat-, és kloritionnal val6 reakcidk kinetikai modellje is olvashat6. Mindezen
eredmények alapjan egy elegans altalanositdssal zarul6 munkdba kezd bele a Jelolt, mégpedig az
orareakciok csoportositdsara tesz javaslatot, amihez, az értekezés cimében szerepl6kon til, a jodat—
arzénessav reakcio kinetikai tanulményozasa is sziikséges volt. A vizsgdlatok sordn szdmos autokata-
litikus 1€pésre bukkant Attila, melyek megfeleld koriilmények kozott érdekes nemlinedris dinamikai
jelenségeket eredményezhetnek. Ezek koziil a tetrationation fotokémiailag indukalt, oszcillaciét ered-
ményezd bomlasa keriilt bemutatdsra.

Az értekezés megfelel a MTA Doktori szabdlyzatnak, mert ,,minden tekintetben komplett és 6n-
magdban (a mogotte allé cikkek attanulmédnyozdsa nélkiil) értelmezhetd és értékelhetd munka.” A
hozzdkapcsoldodo tézisfiizet pedig ,,az Uj tudomdnyos eredmények rovid, tomor, tézispontokba sze-
dett Osszefoglaldsa.” A Jelolt a tézisfiizetében 59 kozleményt ad meg teljes életmiiveként, melybdl
kimagaslé6 moédon 52-ben els6 vagy levelezd szerzd és melynek kozel 90 %-a QIl-es mindségli. A
kozlemények Osszesitett hatdstényezdje 189,274, ami messze meghaladja a megadott minimélis irdny-
szamot. A témateriilet kicsiny voltdbol szdrmazdan a kapott fiiggetlen hivatkozdsok szdma egy kicsit
alacsonyabb (346), de a minimdlis irdnyszdmot mindenképpen tullépi.

Maga a doktori értekezés 24 tudomanyos kozleményen alapul, amelyek a legnivdsabb fizikai ké-
miai folyéiratokban (J. Phys. Chem. A, Phys. Chem. Chem. Phys., Chem. Phys. Chem.), a kimagasl6
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organic Chemistry-ben jelentek meg. Tovabba hangsilyozni szeretném, hogy a kozlemények mind-
egyikében (!) Horvath Attila az els6 vagy levelezd szerzd.

Az értekezés terjedelme 157 oldal, amely a mondanival6 és az eredmények szemléltetésére 85
abréat és 27 tablazatot tartalmaz. A dolgozat egy rovid, 9 oldalas bevezetéssel kezdddik, melyben
a célkitlizések mellett minddssze 6 oldalban tekinti at az értekezéshez kapcsolodo irodalmi el6zmé-
nyeket. A kovetkezd fejezetben 3 oldalban sorolja fel a kisérletek leirdsdhoz sziikséges alapvetd
informécidkat, amit a harmadik fejezetben szintén majd harom oldalban érintett kiértékelési mddsze-
rek kovet. Az értekezés hangsulyos része az Eredmények a maga 120 oldaldval, amelyet a megfeleld
attekintés érdekében, nagyon helyesen, tovabbi alfejezetekre osztott a Jelolt. Végezetiil az érdemi
rész a tézisfiizethez hasonld, pontokba szedett 6sszefoglaldssal zarul. Az értekezést végigolvasva de-
riil ki, hogy az irodalmi attekintést illetéen sem marad hidnyérzete az olvasénak, mert az Eredmények
fejezetben is szerepelnek a modellalkotashoz kozvetleniil kapcsolddé kozlemények. A 257 tételbdl
all6 irodalomjegyzék pedig egyértelmiien jelzi Horvéth Attila szakirodalombeli tdjékozottsagét.

Osszességében a dolgozatrdl elmondhatd, hogy izléses, j6 tagoldst, megfelelé szakmai nyelve-
zettel biré md. Elvezet volt olvasni és a szerz$ logikdjat kovetve latni az értekezés felépiilését. A
dolgozatban csak elvétve taldltam tipogréfiai, nyelvtani hibdkat, melyeket ceruzaval bejeloltem. Két
hidnyossdg mellett azonban nem mehetek el megjegyzés nélkiil. A megértést szolgdld abrak megfe-
leléen szinezettek, de nagyon aprok, még nagyitdval is alig olvashatdk (az elektronikusan is megkért
verzidban tudtam csak az dbrdkat kell6 nagyitdsban nézni). Mdsik dltalanos hibaként pedig a téb-
lazatokban szerepl6 adatok (reakcidk, sebességi egyenletek, sebességi egyiitthatk) tdlsdgosan apro
betlis szedettségét jegyzem meg. A nyomtatdsi feliilet, oldalméret és a grafikon, betliméret megfe-
lel6 nagyitdsdval, esetlegesen mdsmilyen elrendezésével a disszertidcié mérete sem novekedett volna
jelent8sen és az olvasés és értelmezés egyszeriibb lett volna az olvasé szamdra.

Horvath Attila munkdjdnak eredményeit 11 tézispontban 6sszegezte. A tézispontok szdma és azok
megfogalmazdsa megfelels. A kinetika egyik szépsége, hogy bonyolult modellek is viszonylag egy-
szerii sebességi egyenleteket eredményeznek, amit szamos példan mutatott be a Jelolt. Ugyanakkor

nemcsak az eredmények kozlésére szoritkozott, hanem azok atgondoldsaval példaul a politionatok és



az adott reagens kozotti reakciobeli kiillonbségeket is értelmezte elméleti kémiai szdmitdsokat vagy
szerkezetazonositdsi modszereket is segitségiil véve. KiilonOsen tetszett a 4.2. tdbldzatban szerepld
sebességi egyiitthatokbeli kiillonbségek és hasonldsdgok értékelése. Az értekezés foleg a kinetika
teriiletéhez tartoz6 kiemelked6 eredményeket tartalmaz; a munk4bdl nemlinedris kémiai dinamikai
szempontbdl is értékes a szdmottevo klorition feleslegben lejatszatott klorit—tetrationat reakciot is le-
irni képes haromvaltoz6s modell €s az 6rareakcidknak a szubsztrat-fogyds és az autokatalizis-vezérelt
osztalyokra torténd csoportositdsa. A tézispontokban foglaltak mindegyikét Gj tudomanyos ered-
ménynek fogadom el.

A dolgozat olvasdsa kozben megfogalmazddott kérdéseim a kovetkezok:

1. Mi alapjan keriilt kivdlasztdsra, hogy mikor abszorbancia mikor pedig koncentrici6 idébeli val-
tozdsan keresztiil szemléltethet6 a modell josdga? A kozleményekben biztosan szerepel, de az
értekezésben nem ismertetett, hogy az egyes abszorbancidkon melyik részecskék mennyisége
hatdrozhaté6 meg? Maximadlisan, illetve tipikusan hiny részecskérdl hordozott informéciét a
kovetett abszorbancia? Hany hullimhossz parhuzamos kovetésébdl tortént a kinetikai model-
lek feléllitasa, mert az értekezés alapjan ugy tlinik, hogy mindig csak egy hullimhossz adatai

keriiltek felhasznalasra?

2. Az egyes koztitermékek, adduktok koziil melyekre van egyértelmii bizonyiték? Példaul az

SxO¢l™ vagy az SXO6CIO%* részecske létezése logikus, de kisérletileg bizonyitott is?

3. A kinetikai modell épitése sordn a modellhez leggyakrabban tovédbbi reakcidk hozzdadasaval
adja meg a végleges kinetikai modellt. Milyen elényokkel jar ezen kozelités a mas csoportoknal

sz

alkalmazott b6vebb mechanizmus érzékenység analizissel torténd sziikitéséhez képest?

4. A Landolt-id6 meghatarozdsdhoz sziikséges numerikus integrdldshoz milyen moédszert alkal-

maztak?

5. A bonyolultabb modellek segitségével lehetévé valt-e djabb nemlinedris dinamikai jelenség

joslésa, esetlegesen djabb dinamikai rendszer el6allitdsa?

6. Sikeriilt-e a bevezetésben is emlitett klorit-tioszulfat rendszerre egy olyan, az FKN mechaniz-
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mushoz hasonlé egyszeriiségli, modell felallitdsa, ami képes a rendszerben tapasztalt nemline-

aris dinamikai jelenségek nagyobb részének magyarazatdra?

Osszegezve, az értekezés igényesen kivitelezett kisérletek alapjan felépitett kinetikai modelleket
és azokbdl levonhaté kovetkeztetéseket ismertet koherens médon. Az értekezés alapjdul szolgalod
kozlemények mindsége kiemelkedd. Mindegyik tézispont Uj tudomanyos eredményt tartalmaz, mely
a reakciokinetika teriiletének fejlodéséhez jelentds mértékben jarul hozza a teljes kinetikai gorbék
figyelembevételével és ezek fontossdgdnak hangsilyozdsdval. A tudomdnyos eredményeket boven
elegenddnek tartom az MTA doktori cim megszerzéséhez, €s melegen timogatom a nyilvanos védés

kitlizését.
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