Valasz
Bakos Jozsefnek, a kémiai tudomany doktoranak biralatara

K6sz6nom opponensemnek az értekezés gondos atnézését, elismerd szavait és a munkammal
kapcsolatos értékes felvetéseit. Kérdéseire, kifejtést igénylé megallapitasaira azok sorrendjében
valaszolok, de elséként néhany altalanosabb megjegyzésre reagalok.

4Az értekezés szamos értékes tudomdnyos eredményt tartalmaz, de véleményem szerint
egy akadémia doktori értekezéshez feleslegesen sok a 22 tézispont.”

Minden bizonnyal igaza van a biralonak abban, hogy egy révidebb, kevesebb tézisbdl 4llo,
feszesebb valtozat kedvezOobb lehetett volna (masik opponensem, Valyon Jozsef is hasonld
kovetkeztetésre jutott). A tézisek benyujtasakor azonban én tigy lattam, hogy ez a 22 tézis fejezi
ki leginkabb az elért eredmények jjdonsagat.

LAz elvégzett munka rendkiviil szertedgazo kutatdst mutat be. Nem kénnyii olvasmdny, nem
csak azért, mert bizony be-becsuszott néhdny hiba, hanem azért is, mert rendkiviil témér
formdban irja le a 26 sajat kézlemény eredményeit. Szinte soronként mds-mds fontos
informdcioval taldlkozunk, lényeges tapasztalatokra csak egy-egy félmondatban térténik
utalds, bizonyos részletek csak az eredeti k6zlemények olvasdsdval valnak vildgossa.”

LA jelolt figyelmesen megadta az értekezés alapjat képezb kdzlemények elérhetdségét az
egyetemi honlapon. Sajnos a birdlat idején a honlap nem volt elérhetd.”

Nemcsak olvasni, de megirni is nehéz a 26 kdzleménybdl levonhat6 tanulsagokat kb. 100 oldal
terjedelemben tgy, hogy a megallapitasok mellett az azokat megalapozoé kisérleti eredmények
is helyet kapjanak. Abban biztam, hogy az clérhetévé tett eredeti kozlemények az esetleges
hianyérzeteket csokkentik.

A folydiratokkal valo jogvitakat szerettem volna elkeriilni, ezért a kozlemények egy egyetemi,
jelszoval védett honlapon jelentek meg. Sajnos, nem volt arrdl tudomasom, hogy a DE
honlapjat ez év tavaszan egységesiteni fogjak, és ennek soran szdmos webcimet eltdvolitanak.
Oszintén sajndlom, hogy nem ellendriztem folyamatosan a honlap elérhetéségét. Jelenleg a
kozlemények a http://ka.cikkekka.nhely.hu/ honlapon érhetdk el, és bizom abban, hogy ez az
allapot érvényes lesz a védés napjaig.

Az 1) és 2) pontban az opponens tobb olyan elirdst, hibat, helytelen jel6lést sorolt fel, amelyek
a tobbszori atolvasas utan is benne maradtak a disszertdcidban. Az észrevételekkel egyetértek,
¢és koszondm, hogy ezekre felhivta a figyelmemet.

3) A 35. oldalon megadllapitja, hogy az uj jelet a C=0 csoport és a foszfin reakcidjaval értelmezi,
szigoruan vizmentesitett szerves olddszerekben tapasztaltdk. Véleménye szerint ez a tipusu
kélcsénhatds szerepet jatszhat akdr a butanal ipari elédllitdsaban is, hiszen az eldgazé butanal
részardnydnak csékkentése érdekében a propén Rh-mtppts dltal katalizdlt
hidroformilezését nagy mtppts-Na feleslegben végzik. Ha , ez a tipusu kélcsénhatds szerepet
jatszhat”, akkor a képz6dé butanal a ligandummal reagdina, és pont a hidroformilezés
regioszelektivitdsdt biztositd aktiv katalizatort veszitenénk el.

A kérdésben emlitett hidroformilezési eljarasban a [HRh(CO)(mtppts-Naz)sz]-t jelentds foszfin
felesleg mellett ([mtppts-Naz])/[Rh]>60) alkalmazzak viszont aktiv Kkatalizatorként a
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[HRh(CO)(mtppts-Naz)-]-t tekintik. A latszolagos ellentmondas hatterében az all, hogy ilyen
koriilmények sziikségesek a linearis aldehid csaknem kizarélagos képz3déséhez. Eppen ezért a
foszfint folyamatosan potoljak, mert az a reakcié soran degradalodik: pl. ugy, hogy a Rh(I)-
ionhoz koordinalt mtppts egyik fenilcsoportja hidrogenolizal [1]. Sajat vizsgalataink azt
mutattak, hogy az aldehidek addicios reakcioba 1épnek a szulfonalt foszfinokkal. Ezért meriilt
fel bennem, hogy a feleslegben alkalmazott foszfin és a reakciotermék, a butanal (az erre nézve
telitett vizes oldat kb. 1 molos) adduktuma is kialakulhat. Savas kdzegben az egyensulyi
folyamat a foszfoniumsod képzodésének iranyaba van eltolodva, de semleges vagy lagos
kozegben akar az adduktum bomlasara is sor keriilhet: pl. az aktivalt olefinkarbonsavak ¢és
mtppts-Naz kolesonhatasabol eredd foszfoniumsodval kapcsolatban megallapitottak, hogy abbol
foszfinoxid képzédése mellett benzolszulfonat hasad Ki [2]. A felsorolt reakciok —a birald
felvetésével 6sszhangban— valoban csokkentenék a reakcio regioszelektivitasat.

[1] Beller M., Cornils B., Frohning C.D., Kohlpaintner C.W.: J. Mol. Catal. A: Chem. 104 (1995) 17.
[2] Larpent C., Patin H.: Tetrahedron 64 (1988) 6107

4) Megdllapitja, hogy a fahéjalkohol 3-fenil-propanalld valé szelektiv redukcidja
megvaldsithatd [{RuCl(mtppms-Na)z}2(u-Cls) | jelenlétében is atmoszférikus nyomdsu Hx-nel
(106.0.), amennyiben a katalizatort savas kézegben oldjuk. Az atalakulds mértéke fokozhatd,
ha a vizes oldat Nal-ot is tartalmaz, mert a keletkez6 [HRul(mtppms-Na)s] katalitikus aktivitdsa
meghaladja a | tavollétében kialakulo [HRuCl(mtppms-Na)s]-ét. Mivel magyardzhato a
katalitikus aktivitds névekedése?

Vélaszomat onrevizidval kezdem: a 106. oldal idézett mondatidban a fahéjalkohol helyett
fahéjaldehidet kellett volna irnom. Ez természetesen nem érinti a kérdés Iényegét, amit a
kovetkezOképpen fogalmazhatunk meg: hogyan befolyasolja a [HRuX(mtppms)s] altal
katalizalt C=C kotés hidrogénezést a halogenidnek (X) a mindsége?

A [HRuX(mtppms)s] kialakulasarol: a [{RuCl(mtppms-Na)2}2(u-Cl2)] és az atmoszférikus
nyomasu H» reakcidjat részletesen tanulmanyoztuk széles pH-tartomanyban. Savas kozegben
és mtppms feleslegben a reakcié f6 terméke a [HRuCl(mtppms)s] (<10%-nyi dinuklearis
[{HRuCI(mtppms)2}2] is képzddik), mig Nal jelenlétében kizarolag [HRul(mtppms)s]-t
mutattunk ki. Feltéve, hogy a [HRul(mtppms)s] kialakulasa a C=C kotés hidrogénezéséhez
képest elegendéen gyors, a bruttd reakcid (3-fenil-propanal képz6dés) sebességének
megnOvekedését a Kkatalitikus ciklus valamely (vagy tobb) Iépésének felgyorsuldsaval
értelmezhet;jiik.

Vegyiik sorra ezeket a 1épéseket az olefinek Ru(ll)-katalizalt hidrogénezésének altalanosan
elfogadott mechanizmusa alapjan. Ehhez segitséget nyujt, hogy ugyanezzel a [{RuCl(mtppms-
Na)2}2(pu-Cl)] katalizatorral mar részletesen vizsgaltak a krotonsav vizes kozegi
hidrogénezésének kinetikajat. A kisérletekben tapasztalt jelentds mértékii foszfin inhibiciot a
[HRuCIl(mtppms)s] = [HRuCIl(mtppms)2] + mtppms disszociacioval, mint a katalitikus ciklus
bevezetd 1épésével értelmezték [3]. Ennek nyoman az altalam vazolt katalitikus ciklus 1-4
1épésében magam is [HRuX(mtppms)2] komplexek részvételével szamolok.

1. Iépés: szubsztratum koordindlédasa a Kkatalizatorhoz, hidrido-alkén-Ru(ll) komplex
képzddése.

Nincs ra adatunk, de feltételezhetd, hogy a komplex a vizes oldatban [HRul(H20)(mtppms):]
formaban van jelen. A H20 ligandum ¢és a fahéjaldehid cseréjében nem vérhatd lényeges
kiilonbség a kloro- és a jodokomplex reakciojanak sebességében.

2. 1épés: A hidrido-alkén-Ru(Il) komplex atrendezddése alkilkomplexszé belsd hidridvandorlas
révén ([Rul(alkil)(mtppms).] vagy [Rul(H20)(alkil)(mtppms)] kialakulasa).

A pH-potenciometrias méréseink azt mutattak, hogy a [HRul(mtppms)s] képzodése mar kisebb
pH-n, azaz savasabb kdzegben megindul a [HRuCl(mtppms)s] komplexéhez képest. Ez arra
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utal, hogy a jodokomplexben a Ru-H kotés stabilisabb, mint a klorokomplexben. Ez alapjan a
bels6 hidridvandorlas kevésbé kedvezményezett a jodokomplexben, amibdl a bruttd
reakciosebesség csokkenését varhatnank (ami ellentétes lenne a kisérleti tapasztalattal).

3. 1épés: Az alkilkomplex protonalasa, ami a termék szabadd4d véldsdhoz vezet. Ha a
katalizishez [{RuCIl(mtppms-Na)2}2(u-Clz)] komplexet alkalmazunk, akkor ebben a 1épésben
[RUCI>(H20)(mtppms)2], jodid hozzaadasakor viszont [Rul2(H2O)(mtppms)2] képzédik.
Tekintve, hogy a vizsgalt savas oldatokban a proton koncentracidja sokkal nagyobb a
katalizatoréhoz képest, ebben a I1épésben sem varhatunk jelentds kiilonbséget a
klorokomplexbdl ill. a jodokomplexbdl kialakuld alkilkomplexek protonalodésdnak sebessége
kozott.

4. 1épés: A katalitikus ciklus zarasaként [HRuCl(mtppms).] ill. [HRul(mtppms).] katalitikusan
aktiv részecskék alakulnak ki a megfeleld [RuX2(H20)(mtppms).] (X= Cl vagy I) komplexek
¢és Hz kolcsonhatasaban.

Ez nagy valoszinliséggel egy molekularis hidrogén komplex, [Ru(H2)X2(H20)(mtppms):]
képzddésén keresztiil torténik, amit HX kihasadasa és igy a [HRuX(mtppms).] katalitikusan
aktiv részecskék kialakulasa kovet (ez a folyamat nem igényli a Hz oxidativ addiciojat, ami a
Ru(IN/Ru(IV) esetben kevéssé valészinii). Erdemes felidézni, hogy a Ru(II)-mtppms
rendszerben, megfeleld pH-n és H, nyomason egyértelmiien kimutattuk molekularis hidrogén
komplexek (dihidrogén-komplexek) kialakulasat [4].

Véleményem szerint ebben a 1épésben ddl el az, hogy a jodokomplex bruttd katalitikus
aktivitasa a C=C kettds kotések hidrogénezésében nagyobb, mint a klorokomplexé. Ugyanis a
dihidrogén komplexek képzddésének a hajtdereje szinte kizardlag a viszontkoordinicid, ami a
jodid ligandum koordinalodésa révén elektrondiisabb Ru(Il)-ion esetében kedvezményezettebb,
mint az analog klorokomplexnél (a Hz2-nek az egyébként is csekély o-donor képessége mindkét
esetben azonos). A koordinalt Hz deprotonalédasaban és a HX kihasadéasban pedig els6dlegesen
az oldoszer szolvatacios hatasa jatszik dontd szerepet, ami termodinamikai szempontbol
mindkét esetben erésen kedvezd a H* igen nagy hidratacios energidja miatt. Eppen ezért e
folyamat kinetikajat valoszintileg kevéssé befolyasolja az anionok hidratacioja kozti kiilonbség.
Az érvelésemnek gyenge pontja, hogy tobb részletében olyan feltevéseken alapul, amelyekre —
kisérletes vizsgalatok hidanyaban— nincsenek adatok. Megemlitem azt is, hogy a propionaldehid
Ru(lI1)-mtppts altal katalizalt hidrogénezését is jelentésen gyorsitja a Nal, de a hatast magyarazo
mechanizmus kisérleti megalapozottsiga az enyémhez hasonld [5]. A mindkét rendszerben
egyértelmilen bizonyitott jodid-hatas okair6l részletesebb felvilagositast valosziniileg csak
elméleti szamitasoktodl varhatunk.

[3] Toth, Z., Joo, F., Beck, M.T.: Inorg. Chim. Acta 42 (1980) 153.
[4] Papp G., Horvath H., Laurenczy G., Szatmari I, Katho A., Joo F.: Dalton Trans., 42 (2013) 521.
[5] Fache E., Senocq F., Santini C., Basset J.M. : J. Mol. Catal., 72 (1992) 331.

5) A vizsgalt katalitikus rendszereknél nem zarhato ki a nanorészecskék képzédése. Végeztek-
e erre vonatkozoan ellendrzo vizsgalatokat?

Tobb katalitikus reakcioban is alkalmaztuk a Hg-csepp tesztet, de ennek hatasara emlitésre
méltod aktivitas csokkenést nem észleltiink. Bar ez a teszt nem ad teljes mértékben megbizhato
eredményt, de ebbdl valamint a katalizatorok spektroszkopiai €és a reakciok kinetikai
jellemzdibdl gy gondolom, hogy a katalitikus reakciok nagy valdszinliséggel nem a
katalizatornak szant fémkomplexekbdl esetleg szabaddd valo fém v. fémoxid heterogén
katalitikus hatasara mennek végbe.



5) EIméleti szamitdsokra hivatkozva megdllapitja (94.0.), hogy a fahéjaldehid hidrogénezése a
[H2Rh(H>0)(PPh3s)s] dltal katalizdlt folyamatdban a) a C=C kétés telitése kisebb energiat
igényel: mint a C=0 kétésé; b) a katalizator hatékonyabb, ha a hidridanionjai nem
transz-, hanem cisz-helyzetiiek (transz-[H:Rh(H.0)(mtppms-Na)s3] létezésérél  egyébként
nincs tudomdsom). Kérdés: mivel magyardzza az utdbbi dllitdst?

Elméleti szamitasokkal foglalkozo kollégaim megvizsgaltak, hogy milyen szerepet jatszhatnak
a transz-Ru(ll)dihidridek (pl. transz-[RuH2(mtppms)s] és transz-[RuH2(H20)(mtppms)z]) a
fahéjaldehid vizes kozegli hidrogénezésében, és ezen belill a C=0 vs. C=C hidrogénez¢és
szelektivitdsanak kialakuldsaban. A szamitasok a hidrogénezés elemi Iépéseire olyan mértékii
kinetikai gatakat eredményeztek, melyek Gsszemérheték a megfeleld cisz-Ru(ll)dihidridekre
kapottakkal, igy a transz-Ru(ll)-dihidridek katalitikus szerepe egyaltalan nem zarhat6 ki [6]. A
transz-dihidridek 1étezését €s esetleges katalitikus szerepét —mint rendkiviil valosziniitlent-
egyébként gyakran figyelmen kiviil hagyjak. Az elméleti szamitasok soran azonban minden
lehetdséget szdmba kell venniink, hogy valdsziniisitsilk azokat, amelyek a kisérletek soran
valdban lejatszodhatnak. Legalabb ennyire fontos azonban az is, hogy Kizarjuk mindazokat,
amelyek nem johetnek szoba. Ezen ok miatt a hipotetikus transz-Rh(lll)dihidridekkel is
elvégezték a transz-Ru(ll)dihidridek kapcsan emlitett szamitasokat. Megallapitottak, hogy a
cisz-transz atalakulas energiagatja a Rh(I11)-komplexeknél sokkal nagyobb, mint amilyeneket
a Ru(I)dihidrideknél talaltak, ami valosziniitlenné teszi a transz-Rh(l11)dihidridek katalitikus
szerepét a hidrogénezésben [7]. Mindez 6sszhangban van azzal, hogy a) a [RhCI(P)s] és H>
vizes kozegii reakcidjaban cisz-fac- és cisz-mer-[RuH2CI(P)3] komplexek képzédnek mind P=
mtppms [8], mind P= mtppts [9] esetén; b) a megfeleld transz-izomereket eddig nem észlelték.

[6] Fehér P.P: “Nehézfém-komplexek katalitikus szerepének mechaniznus-vizsgalata DFT médszerekkel” PhD-
értekezés, Debrecen, 2019.

[7] Purgel Mihaly személyes kozlése

[8] F. Joo, J. Kovacs, A.C. Bényei, L. Nadasdi, G. Laurenczy, Chem. Eur. J. 7 (2001) 193.

[9] C. Larpent, H. Patin, J. Organomet. Chem. 335 (1987) C13.

6) A szubsztitualt acetofenonok, illetve a propiofenonok redukciojanak eredmeényeit a 4.3.5.1.b.
tablazatban foglalja dssze. Megallapitja, hogy az enantioszelektivitas akkor kedvezobb, ha a
merevebb szerkezetii aminosavat (L-pro) tartalmazo komplexet alkalmazza katalizatorként, a
konverzié viszont a [{(n®-CioH1a)Ru(L-ala)}s](BF4)s haszndlatakor nagyobb. Az utobbi
megallapitast nem tamasztjak alda az eredmeények, hiszen két esetben nagyobb, két esetben pedig
kisebb a konverzio.

A birdlo altal készitett statisztika alapjan valdban elhamarkodott volt az altalanositds az
acetofenonok konverzioira vonatkozoan, de a megallapitds fennall a propiofenonok
konverzioira.

7) Az elvégzett vizsgalatokra sok esetben tulsdgosan réviden tér ki. A rengeteg eredmeény kozott
lehet, hogy jobb lett volna valogatni, a fontosokat részletezni, a kevésbé fontos részeket pedig
inkabb kihagyni. Néhany példa: a 18. oldalon a 2.2.1. fejezetben az 1,3,5-triaza-7-foszfa-
adamantan szarmazékok eloallitasanal célszerii lett volna egyenletekkel kénnyiteni az olvaso
dolgat. Hianyolom a pta ligandum elektronikus és sztrérikus tulajdonsagainak ismertetését.



A foszfinok térigényét altalaban az un. Tolman-féle kupszoggel jellemzik, ami a pta esetén
103°. Ez az érték sokkal kozelebb all a PMes 118°-0s kupszogéhez, mint a PPhs 141,5°-0s
értékéhez. A Tolman-féle elektronikus paraméter (TEP) alapjan a pta bazicitasa nem éri el a
felsorolt foszfinokét, hiszen a [Ni(CO)s(P)] komplexek vco értékei: pta esetén vco =2069 cm'™
(DFT szamitasok alapjan 2070,3 cm™), PPhs esetén vco =2067,2 cm™, PMes esetén pedig vco
=2064,1 cm™ [10]. Az elektrondonor sajatsag leirasara gyakran haszndljak a foszfin-szelenidek
Jr-se értékekeit is, és altalanosan elfogadott az az egyszerisités, hogy minél nagyobb a Jp_se,
annal kevésbé bazikus a foszfin. A Jp.se értékek (pta: 753,8 Hz; PPhs: 728,9 Hz; PMes: 684 Hz
[11]) alapjan mutatkozo sorrend megegyezik a vco értékek (TEP) szerintivel. Mindezekbdl az
a kovetkeztetés adodik, hogy a pta mérete hasonlé a PMes-¢hoz, de az utdbbi joval bazikusabb.

A bazicitast szokas a protonalddassal is parhuzamba allitani, azonban a pta-nak nem a P-,
hanem az egyik N-atomja protonalédik (pK~6) hig savakban. A 18. oldalon feltiintetett 12.
séma ii) folyamataban éppen ezt a protonalédast mutattam be, és ennek a reakcionak, valamint
az iii) folyamatnak (a pta gytiriijének felnyilasa koncentralt savakban) tovabbi részleteit a sajat
eredmények kozott is targyaltam (Id. 76. séma). A pta N-alkilezését jelzo iv) folyamatrol pedig
a 17. séman adtam tovabbi informaciokat.

A 12. séma i) folyamata annak a koztiterméknek a képzddését jelenti, amelyet a pta altal
katalizalt, az aldehidek és akrilsavészterek kozott lejatszodd Morita-Baylis Hillmann
reakcidban azonositottak [12].
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Az v) folyamat pedig egy biciklikus vegyiilet (dapta) képzodését mutatja, amelyet a felfedezbje
altal megadott sémaval szoktak jellemezni [13]:

PR Y B R
\\//NA O C, viz \/NA
pta dapta

[10] Tolman, C. A.: Chem. Rev. 77 (1977) 313.

[11] Otto S., lonescu A., Roodt A.: J. Organomet. Chem. 690 (2005) 4337.

[12] Tang X., Zhang B., He Z., Gao R., He Z.: Adv. Synth. Catal., 349 (2007) 2007.

[13] (a) Siele V.l.: J. Heterocycl. Chem. 14 (1977) 337; (b) Darensbourg D.J., Ortiz C.G., Kamplain J.W.:
Organometallics 23 (2004) 1747.

8) A [(#°-arén)M(aa)Cl] és AgBFs reakcidjaban trinukledris komplexeket is elkiilonitettek,
melyek ko"zz'jl a [{(n° C10H14)RU(L pI‘O)}g]3+ (szerkezetét a 47. séman ldthatjuk A komplexnek
Sru ), és koziiliik az un. p format (RrRuRRuRRUSCcScScSNSNSN) egykrlstalykent is sikertilt
elkiiloniteni. A C -szimmetriaju komplex képzodése sztereoszelektiv koordinaciot feltételez.
Kérdésem: i) Ez a szelektiv kristalyosodas eredménye? ii) Folyadékfazisu vizsgalat is igazolta
a szilardfazisu vizsgalat eredményét?



A csak azonos konfiguraci6ji fémionokat tartalmazdé (RruRruRru, illetve SruSruSru)
trimerekhez vezetd ciklizacio kiralis Onfelismerés eredménye. A komplexek oldatbeli
térszerkezete tobb tényez6tél fligg pl. a fémion, ill. az aminosav anyagi mindségétdl, az
oldoszer polaritasatol, a hdmérséklettdl. A [{{n5-CioH14)Ru(L-pro)}s]** szobahdmérsékletii
metanolos oldatanak *H NMR-spektruma szerint azonban csak a RruRruRRruScScScSNSNSN
konfiguraciéju p forma van jelen, és a [{(n8-CioH14)Ru(L-pro)}s](BFs)s -3 CH3OH egykristalyt
ebbdl az oldatbdl sikeriilt elkiiloniteni ugyanezzel a térszerkezettel.

9) Az enantioszelektiv katalitikus reakciokban a molekularis felismerés soran a katalizator
képes a koriilotte lévo molekulahalmazbol egy masik molekulat szelektiv modon kivalasztani
és azzal egy rendezett szerkezetet, komplexet alkotni. Ezeket a szubsztratum-komplexeket
nem kovalens kotések, hanem a sztereoelektronos szempontbol komplementer csoportok
kozotti  intermolekularis mdsodlagos, vagy gyenge kotéerdk tartjak oOssze. Kérdésem:
Véleménye szerint milyen kélcsonhatasok érvényesiilnek a ketonok hidrogénezése soran?

A ketonok izopropanolrol torténd, félszendvics komplexekkel —katalizalt redukcidjanak
altalanosan elfogadott un. Noyori-féle mechanizmusa [14] szerint a ketonok nem
koordindlodnak kozvetleniil a fémionhoz. FElsé I€pésként az aminosavakat tartalmazo
félszendvics komplexek izopropanollal reagalva hidrido-komplexeket alkotnak. Az utobbiak és
a ketonok kozotti kolecsonhatast a [(n®-CioHi4)Ru(L-pro)H] és az acetofenonok atmeneti
allapotan keresztiil szemléltetem. Azért ezt a példat valasztottam, mert ebben az esetben a H-
hidak kialakuldsa mellett a CH/m kolcsonhatds is fellép, amit DFT szamitasok 1is
alatdmasztottak.

Az utobbi kolcsonhatas felléptével magyarazhato pl. az, hogy az aromas ketonok redukcioi
nagyobb enantioszelektivitassal jatszodnak le, mint az alifasoké [15].

[14] (a) Noyori R., Hashiguchi S.: Acc. Chem. Res. 30 (1997) 97; (b) Noyori R., Ohkuma T.: Pure Appl. Chem.,
71 (1999) 1493.
[15] M. Yamakawa, |. Yamada, E. Noyori: Angew. Chem. Int. Ed. 40 (2001) 2818.

Ismételten kdszondom Bakos Jozsefnek, a kémia tudomany doktoranak az értekezésem alapos
attanulmanyozasat, sokoldalu birdlatat és elismerd véleményét.
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