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Aktywacja azotu molekularnego z udzialem wielocentrowych komplekséw zelaza i wanadu
stabilizowanych sterycznie rozbudowanymi N,N’ centrami donorowymi

Azot czasteczkowy to jedna z najpowszechniejszych substancji wystepujacych w naszym otoczeniu. Z kolei
Wigzanie azotu z atmosfery i wbudowywanie go w czasteczki wykorzystywane przez organizmy zywe jest
jednym z najbardziej podstawowych proceséw kluczowych dla zapewnienia zrbwnowazonego obiegu azotu
w przyrodzie. Jednocze$nie, z Uwagi na wysoka stabilno$¢ czasteczki azotu Ny, jest to jeden z najbardziej
wymagajacych proceséw znanych chemii. W organizmach zywych proces ten jest katalizowany przez
metaloenzymy zwane nitrogenazami, ktore w swoim centrum aktywnym zawieraja ztozone uklady jonow
metali, najczesciej zelaza i molibdenu, takze znane sg uktady zelazowo-wanadowe i tylko zelazowe. W
przemysle azot czasteczkowy aktywuje si¢ w obecnosci wodoru z uzyciem katalizatoréw zawierajacych jony
zelaza i1 rutenu W procesie Habera-Boscha, ktorego gtdéwnym produktem jest amoniak. Proces ten jest
prowadzony w drastycznych warunkach cisnienia i temperatury, co powoduje, ze pozera on znaczne iloSci
energii i prowadzi do emisji gazéw cieplarnianych. Energochtonno$é oraz zanieczyszczenie $rodowiska
stanowi istotng wadg procesu Habera-Boscha. Opanowanie procesu wigzania gazowego azotu w tagodnych
warunkach, analogicznie do reakcji przebiegajacych w naturze, zrewolucjonizowatoby synteze wielu
wysokowartosciowych produktéow organicznych zawierajacych atomy azotu jest jednym z najwigkszych
wyzwan wspotczesnej chemii koordynacyjne;.

Celem proponowanego projektu jest doktadne zrozumienie procesow wigzania azotu czasteczkowego
przebiegajace na centrach metalicznych. Realizacja tak niezwykle ambitnego zadania bedzie mozliwa poprzez
racjonalne zaprojektowanie, synteze i charakteryzacje¢ strukturalng szeregu nowych uktadéow reakcyjnych
zawierajacych wielocentrowe zwiagzki kompleksowe Zelaza i wanadu, stabilizowane ligandami zawierajagcymi
miejsca N,N-wigzace o réznorodnych wlasciwosciach koordynacyjnych i budowie przestrzennej. Opracowane
uktady postuza do badania procesu wigzania i aktywacji azotu czasteczkowego w zaleznosci od budowy
centrow metalicznych, jak i organicznych ligandéw stabilizujacych. Projekt badan wykorzystuje wieloletnie
doswiadczenie naszego zespotu w badaniu proceséw wigzania i aktywacji innych matych, powszechnie
wystepujacych czasteczek gazowych (tlenu, dwutlenku wegla czy dwutlenku siarki), z wykorzystaniem
kompleksow zarowno metali grup gtéwnych, jak i metali przejsciowych stabilizowanych szeroka gama
ligandow organicznych, Co wigcej, projekt jest oparty na najnowszych przetomowych odkryciach w zakresie
chemii oddziatywan azotu czasteczkowego z wielocentrowymi kompleksami metali. O ile ligandy typu N,N
oraz N,N,N byly stosunkowo powszechnie wykorzystywane w badaniu tego typu proceséw, to wykorzystanie
sprzezonych uktadow ligandow N'N-donorowych w zasadzie nie bylo do tej pory rozpatrywane w tym
kontekscie. Nowatorska strong projektu bedzie réwniez badanie struktury produktow posrednich procesu
aktywacji azotu czasteczkowego, dzigki zastosowaniu wielometalicznych uktadéw redoks, co w efekcie
przyczyni si¢ do poszerzenia wiedzy dotyczacej czynnikoéw determinujacych kinetyke i efektywnos¢ wigzania
azot. Ostatecznie, wyniki projektu pozwolg na dogtebne zrozumienie regut rzadzacych procesami aktywacji
N2 z udziatem centrow metalicznych, co bedzie waznym krokiem na drodze do racjonalnego projektowania
wydajnych uktadéw katalitycznych majacych zastosowanie w przemysle.



