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Niniejszy projekt ma na celu doglebne zbadanie Sciezki reakcji dekompozycji rutenowych
katalizatorow do metatezy olefin. Planujemy zbadac¢ mozliwe szlaki reakcji zarowno
powszechnie stosowanych jak i nowych katalizatorow metatezy przy pomocy metod
obliczeniowych.

Reakcja metatezy olefin jest jednym z najbardziej uzytecznych narzedzi we wspolczesnej
syntezie organicznej. W tym procesie do precyzyjnego tworzenia nowych wigzan
podwojnych C=C, wymagane sa katalizatory bazujace na metalach przejsciowych.
Najbardziej popularna grupa zwigzkow o tym zastosowaniu sa katalizatory Grubbsa oraz
Hoveydy-Grubbsa, bazujace na rutenie. Jednak pomimo ogromnej uzytecznosci tej
reakcji i trwalosci katalizatorow okazuje sie, ze w trakcie tego procesu zachodza rowniez
reakcje niepozadane, takie jak degradacja kompleksow rutenowych. Pomimo tego, ze
temat dekompozycji tego typu katalizatorow byt niejednokrotnie podejmowany w
literaturze, brak jest jednoznacznie okreslonych mechanizméw jego przebiegu. Z uwagi
na ogromng popularnosc reakcji metatezy oraz powszechna dostepnosc¢ katalizatorow do
tej reakcji, oczywistym wydaje sie rozwiazywanie problemow zwiazanych z reakcjami
ubocznymi towarzyszacymi metatezie. Badacze zauwazyli, ze w tej reakcji obok
oczekiwanych produktow, powstaja takze produkty izomeryzacji olefin oraz niepozadane
produkty tego procesu. Ponadto, zmniejszeniu ulegla rowniez liczba TONs (ang. Turnover
Number, ilos¢ cykli katalitycznych), co najprawdopodobniej zwigzane jest z degradacja
katalizatorow.

Przedstawiony projekt w calosci bedzie realizowany przy uzyciu technik obliczeniowych-
wspolczesnych metod funkcjonalu gestosci. Zbadamy wlasciwosci elektronowe
rozwazanych kompleksow oraz energie swobodna poszczegolnych etapow reakcji.
Korzystajac ze znanych katalizatorow rutenowych i ich struktur krystalograficznych,
zbudujemy badane kompleksy, a stworzone w ten sposob struktury zostana przez nas
przebadane pod katem optymalnej geometrii, stabilnosci i wlasciwosci elektronowo-
donorowych.

Poznanie mechanizméw dekompozycji pozwoli wyjasni¢ zachodzace reakcje uboczne,
jak réwniez umozliwi poznanie stabych punktéow obecnie stosowanych katalizatoréow.
Dzieki wynikom otrzymanym w ramach tego projektu badawczego, mozliwe bedzie
podanie pelnej charakterystyki mozliwych sciezek degradacji katalizatorow rutenowych
oraz opracowanie o0golnej metodologii, ktéora bedzie stosowana w przyszlosci do
projektowania nowych katalizatorow. Ponadto, uzyskane informacje pozwola na
projektowanie nowych, bardziej wydajnych katalizatorow, ktore beda trudniej ulegaty
reakcji degradaciji.



