STRESZCZENIE ROZPRAWY DOKTORSKIE]

»Kompleksy metalosupramolekularne z metalami d-
elektronowymi jako wysoce efektywne i selektywne

uAM systemy katalityczne”
Gracjan Kurpik

Kompleksy metalosupramolekularne, ze wzgledu na imponujaca réznorodnosé geometrii
koordynacyjnych, fascynujace topologie, wyjatkowe wiasciwosci fizykochemiczne oraz niezwykla
wszechstronno$é, od lat stanowia obiekt intensywnych badan 1 zainteresowania w $rodowisku
naukowym. W szerszym kontekscie uktady te wykazaly bogatq game zastosowan, napedzajac ciagly
postep w chemii koordynacyjnej i metalosupramolekularnej. Dzi¢ki podstawom racjonalnego
projektowania i opracowanym strategiom syntezy zlozonych architektur koordynacyjnych,
perspektywy rozwoju innowacyjnych nanomaterialéw o okreslonej funkcjonalnosci pozostaja
szeroko otwarte. Niniejsza rozprawa doktorska prezentuje charakterystyke trzech klas blokéw
budulcowych, ktére znalazly zastosowania w konstrukcji ukladéw koordynacyjnych, a mianowicie
ligandow f-diketonowych 1 pirydynowych, a takze ambidentnych pirydylo-g-diketonéw,
zawierajacych w swojej strukturze dwie grupy donorowe o odmiennej naturze. Zrdznicowanie
strukturalne tych ligandéw organicznych, w zestawieniu z licznymi centrami metalicznymi,
doprowadzito do syntezy rozmaitych architektur koordynacyjnych o nadzwyczajnych
wlasciwosdciach. Analizujac najnowsze doniesienia literaturowe, przedstawiono mozliwosci
wszechstronnego wykorzystania tych materiatéw, podkreslajac ich potencjal aplikacyjny w takich
obszarach jak kataliza, chemia go$¢-gospodarz, magnetyzm i transfer energii. Niemniej jednak,

mimo obiecujacych perspektyw, ten potencjal wciaz pozostaje w wielu przypadkach znaczaco

niewykorzystany.

W czesci eksperymentalnej niniejszej pracy zaprezentowano nowsg generacje kompleksow
metalosupramolekularnych, otrzymanych z wykorzystaniem wyzej wymienionych ligandéw oraz
wyselekcjonowanych jonéw metali d-elektronowych (Ag', Pd", Pt"). Seria tematycznie spdjnych
artykuléw naukowych (A1-A6) szczegdlowo opisuje projektowanie, synteze, charakterystyke
strukturalno-spektroskopowa oraz funkcjonalnosé¢ tych ukladéw, # mono- i polinuklearnych
zwiazkéw  kompleksowych, jak réwniez heterometalicznych polimeréw koordynacyjnych.
Struktury uzyskanych zwiazkow zostaly precyzyjnie okreslone zaréwno w roztworze, jak i w ciele
stalym przy uzyciu réznych technik analitycznych. Ze wzgledu na unikalne cechy strukturalne,
wskazujace na ich znaczny potencjal aplikacyjny, otrzymane zwiazki kompleksowe zostaly
zastosowane jako efektywne i selektywne katalizatory w szeregu reakcji organicznych, ».zn. reakcji
sprzegania krzyzowego, substytucji, hydroaddyciji i redukcji. Ponadto szeroko zakrojone badania
pozwolily na identyfikacj¢ czynnikéw strukturalnych, takich jak tryb koordynacji jonu centralnego,
liczba centréw metalicznych, natura podstawnikéw pierScienia pirydynowego oraz topologia
ukladu, ktére umozliwily okreslenie ich wplywu na przebieg odpowiednich proceséw
katalitycznych 1 zwigkszenie aktywnosci katalitycznej danych jednostek. W zwigzku z tym
wykazano, ze struktura liganda definiuje nie tylko geometri¢ architektury koordynacyjnej, ale takze
wplywa na jej wlasciwosci fizykochemiczne, a tym samym w istotny sposob determinuje jej

funkcjonalnosc¢.



