Oponentsky posudek diplomové prace
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PredloZena diplomova prace se zabyva piipravou komplexti palladia s ligandy,
ukotvenymi na heterogennim nosi¢éi a mozZnostmi jejich vyuziti jako katalyzatori
cross-coupling a C-H aktivaénich reakci. Prace je ¢lenéna do péti kapitol.

Uvod prace struéné pojednava o heterogenni katalyze. Nasleduje teoreticka &ast, kde
jsou uvedeny obecné informace o cross-coupling reakcich, jejich mechanismu a zakladnich
typech. V podobném duchu nésleduje popis C-H aktivacnich reakci s pfikladem reakce
acetanilidu se substituovanymi benzaldehydy, katalyzované octanem palladnatym. Dalsi
podkapitola teoretické ¢asti popisuje heterogenni katalyzu, kde jsou vystizné popsany jednak
obecné informace, tak materialy, pouzivané jako heterogenni ligandy palladia. Zde jsou
popisované katalyzatory doplnény piiklady jejich pouZziti pfi katalyze Suzuki-Miyaura reakci
a C-H funkcionalizaci. Kapitolu hodnotim jako zdafilou, aviak mam nasledujici pfipominku:

e Schéma 9 popisuje reaktant Y, bylo by vhodné obecné specifikovat o jaky typ
slouceniny se jedna.

Experimentalni ¢ast popisuje ¢tyfstupiiovou syntézu magneticky aktivnich mikrocastic
komplexu palladia a tfistupriovou syntézu Pd komplexu na bazi malonatu, kotveného na
Merrifieldové pryskyfici. Tyto komplexy byly testovany na dvou typech C-H aktivacnich
reakci a dvou typech Suzuki-Miyaura cross-couplingu. K této ¢asti mam nasledujici
pripominky a otazky:

e Jsou postupy, uvedené v kapitolach 3.1.1. a 3.1.2. pievzaty z literatury? Citace

uvedena neni.

e Pripravené slouceniny by bylo vhodné ocislovat, coz by zptehlednilo naslednou

diskuzi.

e Pro pripad komplexu z kap. 3.1.6. postradam stanoveni obsahu Pd. Byly provedeny

pokusy o méreni obsahu?

e V kapitole 3.3.3 je popsana katalyza komplexem z kapitoly 3.1.2, v této kapitole

ov$em neni popsana syntéza komplexu, ale aminu. O jaky komplex se jedna?
Kapitola Vysledky a diskuse je rozdélena na syntézu a testovani magneticky aktivnich
komplexii a komplexd na bazi Merrifieldovy pryskyfice. Je zde zhodnocena piiprava Pd

komplext, ilustrovany zmény v IC spektrech po jednotlivych reakénich stupnich



aporovnany DSC zaznamy. Nasledné je popsdna katalytickd aktivita piipravenych

komplexti na modelovych reakcich (2 typy C-H funkcionalizaci a Suzuki-Miyaura syntéza

péti substituovanych bifenyli). K této ¢asti mam nasledujici piipominky a otazky:

Na Obrazku 4 nejsou oznaceny jednotlivé snimky ze SEM. Snimky jsou hodnoceny
jako srovnatelné z pohledu tvaru ¢astic. Na prvni pohled mi snimek vpravo nahoie
piijde odlisny. Jedna se o snimek, pofizeny po dvou promytich TFA?

V pracich vénovanych katalyze je zvykem uvadét davku katalyzatoru v mol %. Tato
prace davky katalyzatoru takto neuvadi. Pfi znamém obsahu Pd v heterogennim
katalyzatoru je mozné davky vypocitat a uvést v mol % Pd, vztazenych na substrat
zkousené reakce. V kapitole 4.1.1 je uvedeno, Ze mnozstvi katalyzatoru odpovidalo
octanu palladnatému pouzivanému v literature [21]. V ostatnich reakcich byly davky
katalyzatoru rovnéz odvozeny z literatury?

Pro piipad Suzuki-Miyaura reakce, katalyzované Pd malonatem na Merrifieldové
pryskyfici doslo k neobvyklému zlepSovani katalytické aktivity béhem 4 recyklaci
katalyzatoru. Cim by to mohlo byt zpisobeno? Mohlo by napf. dochézet
ke zlepSovani dostupnosti aktivnich mist vlivem botnani?

Bylo by mozné prodlouzenim reakéni doby dosahnout vysSich Kkonverzi

Suzuki-Miyaura reakce?

V Zéavéru diplomant konstatuje, Ze pfipravil a v praxi oveéril tii typy katalyzitord.

Piiprava dvou typt je dobfe popséna, ale o tietim katalyzatoru je v préaci jen zminka. Ziejmé

byl pfipraven komplexaci aminu z kap. 3.1.2 s palladnatou soli dle literatury [32].

Co se tyka obsahu, diplomant ptedlozil kvalitni praci, kladn¢ hodnotim pokusy

o heterogenni katalyzu pfi C-H funkcionalizacich, kde zatim neni piili§ obvykla. Po strance

gramatické je prace v pofadku. Po strance formalni jsou v ni uréité nedostatky, napf. obrazek

na str. 51 nema nadpis, v kap. 4.2.1 jsou v textu popsany jiné podminky nez na obrazku.

Celkovy dojem kazi mensi pfehlednost kvili absenci &islovani sloucenin, chybi postup

pfipravy tretiho katalyzatoru nebo alesponl jeho pifesnd struktura. Diplomant Be. Jan Hrubes,

DiS. splnil zadani prace, jeho diplomovou praci doporucuji k obhajobé a hodnotim ji zndmkou

velmi dobie (C).
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