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Aktywacja i transformacja czasteczki CO; oraz grup karboksylanowych w obecnosci pojedynczych
centow metalicznych. Badania mechanizméw reakcji i wlasciwosci czasteczkowych na polu
eksperymentalnym, teoretycznym i statystycznym.

Wozrastajace stezenie gazoéw cieplarnianych, w tym dwutlenku wegla CO; stanowi powazne wyzwanie dla
wspotczesnego $wiata. Wzrost globalnej temperatury jest powigzany z iloscig ditlenku wegla w atmosferze, a
mozliwo$¢ jego technicznego zagospodarowania jest aktualnie tematem zarliwej naukowej dyskusji.
Najbardziej obiecujagcym rozwigzaniem tego problemu, nad ktorym wciaz pracuja przedstawiciele przemystu
chemicznego we wspolpracy z wiodgcymi osrodkami naukowymi jest stworzenie nowych technologii
pozwalajacych na wykorzystanie CO, w produkcji przemystowej lub farmaceutycznej. Takie rozwigzanie
pozwoli na wykorzystanie tej kluczowej czasteczki jako substratu w reakcjach chemicznych, jednoczesnie
obnizajac ich zawarto$¢ w atmosferze.

W ostatnich latach procesy chemiczne polegajace na aktywacji chemicznej czasteczek dwutlenku wegla,
jego redukcji prowadzacej do powstania tlenku wegla CO, lub wykorzystanie kwaséw karboksylowych
(posiadajacych ugrupowanie karboksylanowe —CO,™) w reakcjach tworzenia nowych wigzan wegiel-wegiel
staly si¢ jednymi z najbardziej istotnych tematow w obszarze chemii metaloorganicznej. Zwigzane jest to
wysokim potencjatem praktycznym tych proceséw oraz latwa dostgpnoscia kluczowych substratow
chemicznych (CO. oraz kwasy karboksylowe). Postep w utylizacji dwutlenku wegla jako substratu w
laboratorium syntetycznym lub w przemysle, oraz lepsze zrozumienie proceséOw pochodnych takich jak
sztucznie programowalna fotosynteza wymaga pozyskania szczegélowej wiedzy na temat mechanizmow tych
proceséw oraz czynnikéw podstawowych ktore nimi kierujg. Jednakze dotychczasowa wiedza na temat tych
procesOw oparta jest o wyniki laboratoryjne dotyczace uktadow reakcyjnych o bardzo zréznicowanej budowie
i zastosowaniu, pomimo Kilku istotnych préob przegladu tej wiedzy i porownania ze sobg atomow metali z punku
widzenia ich zachowania i reaktywnosci wcigz wysoce pozadana jest przeprowadzenie Systematycznego opisu
zachowan pojedynczych atomow metalicznych katalizujacych te procesy.

Biorac to pod uwage, podczas planowanych badan przeprowadzona zostanie gruntowna analiza zachowan
metali ziem alkalicznych oraz metali przejsciowych w trzech modelowych reakcjach: (1) wylapywanie oraz
redukcja CO, do CO zachodzaca na pojedynczych atomach metali, (11) reakcje dekarboksylacji karboksylandw
metali prowadzgca do powstania zwigzkéw metaloorganicznych (M-R) — odwrdcona reakcja typu Grignarda,
oraz (I11) reakcje tworzenia nowych wigzan C-C zachodzace w wyniku sekwencyjnych dekarboksylacji
dikwasdw karboksylowych katalizowanych pojedynczym atomem metalu (Rys. 1.).
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Rys. 1. Modele reakcyjne oraz biblioteka centréw metalicznych.

Majac na uwadze wage przedstawionego problemu, gtéwnym celem prezentowanego projektu jest opisanie
najwazniejszych wlasciwosci kinetycznych 1 termodynamicznych modelowych reakcji chemicznych.
Zaproponowane eksperymenty pozwola na zrozumienie wewngtrznej budowy atoméw metali wraz z
czynnikami determinujacymi ich reaktywnos¢ (mechanizmy reakcji). Zaproponowane badania prowadzone
beda w oparciu 0 nowoczesne techniki pomiarowe, m.in. specjalnie zmodyfikowane spektrometry mas,
umozliwiajace przeprowadzenie reakcji w fazie gazowej w warunkach $cisle kontrolowanego ci$nienia
reagentdw oraz precyzyjne wyznaczenie energii tych reakcji. Nastepnie, wszystkie zaobserwowane zjawiska
eksperymentalne zostang poréwnane z modelami teoretycznymi, skonstruowanymi z wykorzystaniem metod
obliczeniowych chemii kwantowej. Wszystkie zebrane w ten sposéb dane, zardwno teoretyczne jak i
eksperymentalne zebrane zostang w postaci baz danych, ktoére nastepnie pozwolg na przeprowadzenie
odpowiednich szczegétowych analiz statystycznych (Sztucznych Sieci Neuronowych) prowadzacych do
przestawienia trendow i zalezno$ci opisujacych jak zachowujg si¢ atomy metali w wybranych reakcjach
chemicznych.



