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Научное содержание работы: 

1. Постановка задачи. Катализируемое переходными металлами 

гидрирование с переносом водорода от источников (ГПВ) прохиральных 

кетонов в оптически активные спирты является эффективным методом 

образования вторичных  хиральных спиртов, выступающих, часто, в качестве 

синтонов для получения лекарственных препаратов. Применение 

теоретических методов для анализа отдельных элементарных каталитических 

стадий, включающих адсорбцию, десорбцию, диффузию в гетерогенном 

катализе, и активацию превращаемых молекул, перенос водорода на 

металлокомплексных катализаторах в гомогенном катализе для выяснения 

эволюции электронных свойств на каждой стадии, была бы чрезвычайно 

полезной. Экспериментаторы могут оптимизировать свои методы, используя 

идеи теоретических расчетов  

2. Современное состояние проблемы (на момент начала работы). В 

настоящее время существует необходимость в установлении реакционных 

путей многостадийных реакций, протекающих в присутствии комплексов 

переходных металлов и хирально-модифицированных наночастиц. 

Очень активными катализаторами для реакции ГПВ могут быть 

комплексы рутения, иридия, родия. Механизмы реакции установлены лишь 

для диаминовых комплексов рутения и родия в работах Noyory, Lemaire, 

Gladially и др., в то время как детальный механизм реакций ГПВ на 

дииминовых комплексах, являющихся много более активными, все еще 

остается не установленным. В настоящей работе поставлена задача получить 

в квантово-химическом исследовании корректные структурные и 
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энергетические характеристики исходных соединений и предполагаемых 

промежуточных комплексов родия (I, III), оптимизировать структуры 

переходных состояний в газовой фазе, растворах и на поверхности 

наночастиц. 

3. Описание работы, включая используемые алгоритмы В наших 

предыдущих работах [1,3] приведены результаты оптимизации геометрии 

предреакционного родиевого комплекса состава [Rh(cod)(N,N,N,N)]Cl, где 

cod – 1,5-циклооктадиен, N,N,N,N лиганд N,N,N',N'-(1R,2R)-циклогексан-1,2-

диил-bis-[1-(пиридин-2-ил)метанамин] с применением  Firefly version 8.1 в 

рамках гибридного функционала B3LYP, подтверждающее формирование 

18электронного комплекса Rh(1+). 

 
Рис. Оптимизированная геометрия комплекса [Rh(cod)(N,N,N,N)]Cl 

При изучении реакции ГПВ ацетофенона, в частности, были рассчитаны 

структуры предполагаемых промежуточных комплексов родия (I, III), 

найдены некоторые переходные состояния и термодинамические 

характеристики перехода между этими комплексами. Эта работа требует 

продолжения.  
4. Эффект от использования кластера в достижении целей работы 

Задачи проекта решались с использованием кластера НГУ, результаты 

опубликованы в работах [1, 3 и 5] 
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Использование расчетных мощностей кластера позволило выполнить 

некоторые этапы проекта, например поиск оптимальной структуры 

комплекса переходного металла (прекурсора),   надеемся, позволит 

установить оптимальные реакционные пути образования энантиомеров 

продуктов. 
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