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PfedloZzend disertacni prace se zabyva vyvojem imobilizovanych katalytickych systémd pro
enantioselektivni reakce. Zamérem feSitele bylo pripravit kopolymer s ukotvenou L-vinnou
kyselinou a pouzit jej pro Sharplessovu epoxidaci v heterogennim usporadéni. Déle bylo pfedmétem
vyzkumu pfipravit vhodny kopolymer s ukotvenym pyridyl-oxazolovym derivatem a aplikovat jej,
opét v heterogennim prostfedi, na enantioselektivni Michaelovu adici na o.,-nenasycené cyklické
ketony. Kromé samotné enantioselektivity, resp. stupné konverze byla detailni pozornost vénovéna
ucinnosti katalytického systému v opakujicich se cyklech.

PredloZena prace ma rozsah 133 stran, dale je doplnéna o vytisky dvou origindlnich ¢lankd
v Casopise Reactive and Functional Polymers, které obsahuji vybrané vysledky dosazené pfi feSeni
vytyéenych zamér(. Prace je celkové standardné clenéna do osmi oddilll. Cile prace jsou jasné a
srozumitelné definovany v samostatné podkapitole. Cast rederéni je zaméfena jednak na dosud
znamé, recyklovatelné katalyzatory pouzitelné pro Sharplessovu epoxidaci, majoritni ¢ast je pak
vénovana palladiem katalyzovanym, enantioselektivnim 1,4-adicim arylboronovych kyselin na
konjugované cyklické ketony. Domnivam se, Ze reSer$ni ¢ast prdce je velmi dobfe sestavena, jeji
rozsah je optimalni a pfi zpracovani byly pouzity adekvatni a relevantni literarni zdroje, které jsou
citovany v kapitole €. 7. Dle mého nazoru text prehledné shrnuje soucéasny stav problematiky a
obsahuje veskeré informace potrebné pro orientaci v diskuzni ¢asti.

Tézistém prace jsou kapitoly ¢. 4 a 5, vnichZ autor diskutuje dosazené vysledky, resp.
sumarizuje experimentalni postupy a analyticka data. V obou vytyCenych oblastech se mu nejprve
podafilo syntetizovat pfisluSné monomery a poté provést jejich polymeraci za pritomnosti rliznych
typl bifunkénich sitovadel. Pripravil tak pryskyfice o rizném stupni loadingu katalyzatord i sitovani
a tyto posléze testoval pro jednotlivé enantioselektivni adice. V pfipadé Sharplessovy epoxidace byl
po optimalizaci dosaZzen stuperi enantioselektivity srovnatelny s homogennim prostfedim. Ztratu
katalytické Gcéinnosti pfi opakujicich se cyklech autor elegantné vyresil zménou zplsobu ukotveni
tartratu na polymer (zaména esterové funkce za keton), ¢imz stabilizoval katalyticky systém proti
nezadoucimu Stépeni katalyzatoru z polymerni matrice. | v pfipadé enantioselektivni Michaelovy
adice arylboronovych kyselin se podafilo optimalizovat podminky aZz na Uroveri uUcinnosti v
homogennim prostfedi a dosdahnout (po zahrnuti vhodného zdroje proton( a vyfeseni oxidativni re-
aktivace katalyzatoru po jednotlivych cyklech) recyklovatelnosti katalyzatoru aZ do Sestého stupné.
Pro charakterizace polymernich katalytickych systému byly pouZity techniky FTIR, CP/MAS NMR a
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SEM mikroskopie, pro charakterizaci pfipravenych adiénich produktd pak déle konvenéni technika
1D NMR a rovnéZ chirdlni HPLC pro detailni uréeni enantiomerni &istoty. Z metodického a
experimentalniho pohledu jsou tedy zavéry pozorovani adekvétné podpofeny analytickymi daty.
Drobna vytka se tykd kapitoly Zavér, v niz bych ocenil néjaky vyhled do budoucna, napf. co se tyce
potencidlni Sirsi aplikovatelnosti vyvinutych systémi nebo jejich dal$i modifikace.

Je zfejmé, Ze v3echny cile prace se podafilo spinit a byly vyvinuty nové, uZiteéné néstroje pro
heterogenni katalyzu. Tento fakt lze mimo jiné dokumentovat skuteénosti, Ze vysledky z obou
vyzkumnych smérl byly publikovany v renomovaném védeckém ¢&asopise. Dle mého nazoru
z disertaCni prace vyplyvd, Ze autor disponuje znaénymi tvirdimi schopnostmi v dané oblasti, je
schopen FeSit naroéné vyzkumné ukoly, systematicky pracovat a vyhodnocovat vysledky
experimentt a tyto pfehledné prezentovat a kriticky diskutovat. Po formalini strance je prace peélivé
sepsdna a obsahuje pouze nevyznamné stylistické ¢i formalni nedostatky. PfedloZeny spis jako celek
spliiuje veSkeré pozadavky standardné kladené na disertaéni praci v oboru organicka chemie. Z vyie
uvedenych divodl disertaéni praci hodnotim kladné a doporucuji ji k obhajobé.

Dotazy a naméty na diskuzi:

1) Je z literatury znamo, jestli/jak ovliviiuje velikost polymernich ¢astic pribéh katalytickych
reakci? Lze podminkami polymeracni reakce velikost polymernich Castic ménit, resp.
kontrolovat?

2) Existuje pfima korelace mezi podminkami polymerace, typem sitovadla a vyslednou
botnavosti pryskyfice? Jaka hodnota botnavosti je povazovdna za minimaini pro zdarny
prabéh heterogennich katalyz?

3) Koncentrace ligandd v kopolymerech 3a-d je odhadovana znavazek. Neni moZné
definovat loading presnéji, napf. odStépenim a kvantifikaci ligandu z definovaného
mnozZstvi polymerni matrice? U pryskyfic 10-12 se pak loading pocita z vysledkd
elementarni analyzy. Mohou byt vtomto pfipadé vysledky zatizeny omezenou
spalitelnosti polymeru? Jak duleZité je znat presny loading imobilizovanych katalyzatort?

4) Pro testovani katalytické ucinnosti, resp. stupné konverze byl pfi adicich pouZit
dichlormethan a dichlorethan, mimo jiné zfejmé také kvili dostate¢né botnavosti
pryskyfice. O polystyrenovych pryskyficich je zndmo, Ze botnaji srovnatelné napf.
v tetrahydrofuranu. Byla testovana aplikace tohoto rozpoustédla, resp. i jinych?
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5) Jakym zplUsobem byly voleny reakéni ¢asy pro polymeraci (4 dny) a komplexaci (3 dny),
resp. jakym zpusobem byl v téchto pfipadech monitorovan pribéh reakce?

6) Jakym zplsobem byla pfifazena identita (R nebo S) jednotlivym pikim enantiomerd pfi
hodnoceni HPLC analyz? Jak bylo uréeno, které signdly patfi enantiomertim a které jinym
necistotam: napf. na str. 112 je v prvnim spektru pfitomen maly pik v ca 10. min, ktery zde
neni oznacen jako jeden z enantiomertll, zatimco v pfislusném 1H NMR neni Zadnd
vyznamna necistota patrna. Nejedna se v tomto pripadé o enantiomer 2R,3R?
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