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ABSTRACT 

The thesis entitled "Development of novel metal and non-metal catalysts for the 

sustainable synthesis of bisindolyl methanes, C-3 alkylated oxindoles, and benzoic acids" 

presents the results obtained from the research work carried out on the development, 

characterization and application of novel metal and non-metal catalysts as catalysts for 

the oxidation and oxidative coupling reactions to synthesis value-added chemicals. The 

accompanied research work has been divided into seven chapters. 

Chapter 1 This chapter provides the introduction to the work described in this thesis 

which centers around the recent trend in catalysis, and focuses on finding alternatives to 

traditional catalysts based on precious metals and toxic elements especially by adopting 

greener methodologies. The recent research aims to utilize more earth-abundant catalysts 

based on first-row transition metals and p-block elements to promote sustainability. This 

is followed by the current research on using water as a green and sustainable solvent for 

oxidation and oxidative coupling reactions. A brief discussion of the literature about 

earth-abundant transition metal catalysts for sustainable catalysis follows this.  

The chapter ends with the scope of the present of work carried out and reported in the 

thesis. 

Chapter 2 describes the general experimental procedures adopted in the synthesis of new 

compounds and details of characterization techniques utilized. Specific synthetic details 

of the starting materials described in the thesis are also presented.  

Chapter 3 describes the oxidative coupling of benzylamines with indole to synthesis 

bis(indolyl)methanes (BIMs) in the aqueous medium. A water-soluble, inexpensive 
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cobalt complex was used as the catalyst. Cobalt being an earth-abundant metal and 

atmospheric air being the most affordable and safest oxidant, this method has 

considerable scope in the synthesis of BIMs.  

Chapter 4 describes the development of a new air-stable phosphine-free 8-AQ (8-

aminoquinoline) based Mn(I) carbonyl complex as the catalyst for the C(α)-alkylation of 

oxindoles with alcohols. The Mn complex [(8-AQ)Mn(CO)3Br] works effectively as a 

catalyst for the α-alkylation of oxindoles by both secondary as well as primary alcohols. 

A diverse array of aryl, cyclic and acyclic aliphatic secondary alcohols and primary 

alcohols are tolerant to this new catalyst for the C(α)-alkylation of oxindoles.  

Chapter 5 describes an efficient and metal-free method for synthesizing derivatives of 

3,3-bis(indolyl)propanoates and bis(indolyl)propanones in a water medium. This protocol 

offers an excellent way to utilize water as an inexpensive and green solvent. In this study, 

molecular iodine has been used as a metal-free catalyst. In addition to substrates scope, 

detailed mechanistic studies have also been carried out to find out the possible reaction 

pathway.  

Chapter 6 deals with the an efficient and metal-free methodology for the oxidation of 

benzyl halides to benzoic acids. This method involves using an inexpensive green oxidant 

(TBHP) in an aqueous basic medium. This protocol offers an excellent way to avoid 

added catalysts and involves the use of an in situ generated halide ion as the catalyst. It is 

also the first report on the oxidation of benzyl iodides to benzoic acids. The substrate 

scope showed the applicability of this metal free, sustainable and economical oxidation 

method.  
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Chapter 7 gives the overall conclusions of the entire work carried out in the present 

study. 
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Lkkjka”k 

“kks/k izca/k ftldk “kh’kZd gS  "बिब िंदोलाइल मेथेन,  ी-3 अल्किलेटेड ऑल्कसिंडोल्स, और 

िेंजोइक एब ड के  तत ब िंथेब   के बलए नई धातु और गैर-धातु उते्प्ररक का बिका " के शीर्षक के 

अंतर्षत प्रसु्तत ककया जाता है, कजसमें नए धातु और रै्र-धातु उते्प्ररक के किकास, किशेर्त: ऑक्सीकरण और 

ऑक्सीडेकिि युग्मन अकिकियाओ ंके किए उते्प्ररक के रूप में, मूल्य-जोक़ित रासायकनक पदार्थों की संशे्लर्ण 

के किए प्राप्त पररणामो ंका प्रसु्ततीकरण और उपयोर् प्रसु्तत ककया र्या है। सार्थ ही, इस शोध कायष को सात 

अध्यायो ंमें कििाकजत ककया र्या है। 

अध्याय 1 यह अध्याय इस “kks/k izca/k में िकणषत कायष का पररचय प्रदान करता है जो उते्प्ररण में हाकिया 

प्रिृकि पर कें कित है, और किशेर् रूप से हररत पद्धकतयो ंको अपनाकर कीमती धातुओ ंऔर किर्ाक्त तत्ो ं

पर आधाररत पारंपररक उते्प्ररक के किकल्प खोजने पर कें कित है। यह शोध पहिी पंक्तक्त के पररितषन 

धातुओ ंऔर पी-ब्लॉक तत्ो ंपर आधाररत ज़मीन-संशोधको ंका और अकधक उपयोर् करने का उदे्दश्य रखता 

है, जो सततता को प्रोत्साकहत करने के किए हैं। इसके बाद, जि का हररत और सतत िािक के रूप में 

ऑक्सीकरण और ऑक्सीडेकिि युग्मन अकिकियाओ ं के किए उपयोर् करने के बारे में ितषमान शोध का 

कििरण है। हररत प्रार्थषकमक पंक्तक्त के संशोधन के बारे में साकहक्तिक चचाष की संके्षप रूप में चचाष की र्ई है, जो 

सतत प्रायोकर्कता के किए धरती के संपूणष तात्ो ंपर आधाररत है। 

इस अध्याय का अंत “kks/k izca/k में ककए र्ए और ररपोिष ककए र्ए ितषमान के कायष की व्यापकता के सार्थ 

समाप्त होता है। 

अध्याय 2 में नए यौकर्को ंके संशोधन में अपनाई र्ई सामान्य प्रयोकर्क प्रकियाओ ंका िणषन और उपयोर् की 

र्ई किशेर् किशेर्ज्ञता तकनीको ंके कििरण ककए र्ए हैं। “kks/k izca/k में िकणषत प्रारंकिक सामकियो ंके किशेर् 

संशोधन कििरण िी प्रसु्तत हैं। 
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अध्याय 3 में पानी माध्यम में बेंजीिएमीनो ं के ऑक्तक्सडेकिि युग्मन का कििरण ककया र्या है, कजससे 

कबस(इंडोिीि)मेरे्थन (BIMs) का संशोधन ककया र्या। एक पानी-किकिन और सस्ता कोबाल्ट संयोजक को 

उते्प्ररक के रूप में उपयोर् ककया र्या। कोबाल्ट एक धरती-प्रचुर मेिि होता है और िायुमंडिीय हिा सबसे 

सस्ता और सबसे सुरकक्षत ऑक्सीकरणकताष होता है, इस तरीके से BIMs के संशोधन में किचायष सीमा होती है। 

अध्याय 4 में 8-AQ (8-आकमनोककनोकिन) पर आधाररत एक नई हिा-क्तथर्थर फॉस्फाइन-मुक्त Mn(I) काबोकनि 

संयोजक के किकास का िणषन ककया र्या है, जो उते्प्ररक के रूप में उपयोर् होता है, कजसका उपयोर् 

एल्कोहि के सार्थ ऑक्तकं्सडोल्स के C(α)-अक्तल्किेशन के किए ककया र्या है। Mn संयोजक [(8-

AQ)Mn(CO)3Br] ऑक्तकं्सडोल्स के α-अक्तल्किेशन के किए उते्प्ररक के रूप में प्रिािी रूप से काम करता है, 

सेकें डरी और प्राइमरी एल्कोहि दोनो ंद्वारा ऑक्तकं्सडोल्स के C(α)-अक्तल्किेशन के किए। इस नए उते्प्ररक के 

किए आररि, साइक्तिक, और असाइक्तिक या किफैकिक सेकें डरी एल्कोहि और प्राइमरी एल्कोहि के 

किकिन्न किकिध सरणी को इसे्तमाि ककया जा सकता है। 

अध्याय 5 में पानी माध्यम में 3,3-कबस(इंडोकिि)प्रोपैनोएि्स और कबस(इंडोकिि)प्रोपैनोसं के पररितषनो ंकी 

“kks/k izca/k के किए एक प्रिािी और धातु-मुक्त तरीका का िणषन ककया र्या है। इस प्रोिोकॉि में पानी को 

एक सस्ता और हररत िािक के रूप में उपयोर् करने का एक उतृ्कष्ट तरीका प्रसु्तत ककया र्या है। इस 

अध्ययन में, धातु-मुक्त कैिकिस्ट के रूप में आयोडीन का उपयोर् ककया र्या है। सबसे सामिी की व्यापकता 

के अिािा, संिाकित प्रकतकिया मार्ष की खोज के किए किस्तार से यांकिक अध्ययन िी ककए र्ए हैं। 

अध्याय 6 में बेंजीि हैिाइड को बेंजोयक अम्ो ंमें ऑक्सीकरण के किए एक प्रिािी और धातु-मुक्त किकध को 

कििेकचत ककया र्या है। इस तरीके में पानी के बेकसक माध्यम में ससे्त हररत ऑक्सीकरणकताष (TBHP) का 

उपयोर् करने की शाकमि है। इस प्रोिोकॉि में सहायक कैिकिस्ट का उपयोर् और ककया र्या है और 

कैिकिस्ट के रूप में उत्पन्न होने िािे हैिाइड आयन का उपयोर् करता है। यह बेंजीि आयोडाइड्स को 
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बेंजोयक अम्ो ंमें ऑक्सीकरण करने की पहिी ररपोिष िी है। सबसे सामिी की व्यापकता ने इस धातु-मुक्त, 

हररत, और आकर्थषक ऑक्सीकरण किकध के िारू् होने की साकबत की। 

अध्याय 7 प्रसु्तत अध्ययन में ककए र्ए पूरे काम की समि कनष्कर्षण प्रसु्तत करता है। 
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