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CoopCat: rozwoj koncepcji i metod teoretycznych w celu zrozumienia efektéw kooperatywnych w
katalizie chemicznej

Podczas produkcji znakomitej wigkszosci zwiazkéw chemicznych przynajmniej jeden etap syntezy jest
etapem katalitycznym. Uzycie odpowiedniego katalizatora zmniejsza ilos¢ produktéw ubocznych, a takze
poprawia ogolny bilans energetyczny produkcji, co stanowi podstawe ulepszania procesow chemicznych a
takze wspiera implementacj¢ wytycznych tzw. zielonej chemii. Wigkszos¢ katalizatoréw wytworzonych
przez czlowieka to zwiazki jednofunkcyjne — posiadaja one centra aktywne jednego typu oddziatywajace z
substratami. W ostatnich latach, dzigki rozwojowi metod syntetycznych, a takze dzigki postgpowi w
zrozumieniu efektow katalitycznych, mozliwe stato si¢ uzycie katalizatorow wielofunkcyjnych. Dzigki
dodatkowym grupom chemicznym wykazuja one zwigkszona aktywno$§¢ w pewnych reakcjach
chemicznych. Fenomen ten nazywany jest kooperatywnoscia. Taka dodana funkcjonalnos¢ katalizatora moze
mie¢ rézng natur¢: moze to by¢ dodatkowe centrum metaliczne lub specjalna grupa atomow (ligand).
Niestety, w wigkszosci przypadkow zrozumienie mechanizmu kooperatywnosci konkretnej modyfikacji jest
bardzo skomplikowane, co uniemozliwia systematyczny rozwoj i ulepszanie danego procesu.

W ramach projektu CoopCat skupimy si¢ na rozwoju modeli i koncepcji opisujacych katalize
kooperatywna oraz na opracowaniu metod teoretycznych do opisu i przewidywania dziatania wybranych
katalizatorow kooperatywnych. Pracowac¢ bgdziemy nad problemami katalitycznymi, ktoére pozornie sa
bardzo odlegle od siebie, ze wzgledu na klasyczny podziat na kataliz¢ homogeniczng (katalizator i substraty
w tej samej fazie, np. gazowej), heterogeniczng (katalizator i substraty znajduja si¢ w réznych fazach, np.
statej i wodnej) 1 enzymatyczna (podstawa materii ozywionej). Koncept katalizy kooperatywnej wymusza
jednak wyjscie poza ramy jednej dziedziny: katalizator homogeniczny moze by¢ osadzony na podiozu
statym, ligand przylaczony do centrum metalicznego moze by¢ matym biatkiem (polipeptydem). Podczas
realizacji projektu bedziemy stosowac i rozwija¢ doktadne metody obliczeniowe do rozwiazywania bardzo
zroznicowanych problemow poprzez konstrukcje modeli opisujacych poprawnie wszystkie oddziatywania
fizyczne w badanych uktadach.

Wigkszos¢ rezultatow realizacji projektu bedzie mogla by¢ bezposrednio uzyta do optymalizacji
znanych uktadéw katalitycznych. Przykladowo rozwinigta technika wbudowywania pozwoli na uzycie
bardzo doktadnych metod teoretycznych do otrzymania ilo§ciowych danych na temat reakcji chemicznych
zachodzacych na powierzchni katalizator6w metalicznych bez odwotywania si¢ do metod empirycznych.
Dane takie sa dzi§ dostgpne na poziomie jakosciowym i wielu przypadkach nie pozwalaja na efektywna
optymalizacje¢ katalizatorow. Zdobyta wiedza pozwoli nam réwniez na rozwinigcie modeli oddziatywan
dalekozasiggowych w biatkach co pozwoli nam na dokladng symulacj¢ dzialania metaloenzymow.
Zademonstrujemy, ze tzw. metody o obnizonej skalowalnosci (ang. reduced scaling) moga by¢ uzyte w
przypadku kazdego rodzaju katalizy. Takie ujednolicenie metodologii pozwoli na wyeliminowanie czgsci
typowych niedoktadnosci w obliczeniach.

Metody i modele opracowane podczas realizacji projektu przyczynia si¢ réwniez do zrozumienia i
ulepszenia metod otrzymywania wysokowartosciowych produktéow takich jak enancjomerycznie czyste,
wielofunkcyjne zwiazki shuzace jako prekursory lekéw, witamin i substancji zapachowych. paliwa
przysztosci — wodoru. Réwnolegle bada¢ bedziemy katalizatory bedace kompleksami metali przejsciowych i
matych bialek (oligopeptydoéw), ktore pozwalaja na elektrochemiczne utlenianie wody. Ulepszenie tego
procesu pozwoli na zoptymalizowanie przechowywania energii chemicznej. Zaadoptujemy tzw. model
aktywacji-naprezenia, typowo stosowany w katalizie homogenicznej, do wyjasnienia réznic w czutosci
enzymow katalizujacych wytwarzanie wodoru na obecnos$¢ tlenu. Porownujac nasze symulacje atomistyczne
z danymi eksperymentalnymi uzyskamy wskazowki na temat potencjalnych mutacji i ulepszen katalizatora,
ktoére moga w konsekwencji doprowadzi¢ do uzyskania stabilnego i ,,zielonego” zrodta biowodoru.



