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Om Centeret

Carbon Dioxide Activation Center (CADIAC) blev etableret i
2015 ved Aarhus Universitet med Prof. Troels Skrydstrup som
centerleder, og i samarbejde med internationale forskere fra
Leibniz Institute of Catalysis i Rostock, Tyskland og University
of Michigan, USA. Malet med forskningscenteret er at
undersgge nye metoder for aktivering af kuldioxid, og dermed
at udvikle beeredygtige lgsninger for udnyttelsen af dette
molekyle som et reagens i syntesen af industrielt vaerdifulde
kemikalier, samt relevante processer til udviklingen af laege-
midler. Hgjdepunkterne for CADIAC i 2019 og begyndelsen af
2020 vil blive beskrevet i nedenstdende. Det skal nzevnes at
CADIAC, i Igbet af de seneste 5 ar, har produceret flere
fremragende publikationer i top kemitidsskrifter sdsom Journal
of the American Chemical Society og Angewandte Chemie
International Edition.

Bismut-baseret metal-organisk frameworks (MOF) som
udgangsstof til aktive katalysatorer

Forskningsgrupperne med Nina Lock, Xinming Hu og Kim
Daasbjerg har for nylig udgivet en artikel i Advanced Functional
Materials."l | dette arbejde demonstrerede CADIAC forskerne
at en bismut-baseret metal-organisk framework (MOF) kan
bruges som startmateriale til at danne en elektrokatalysator der
selektivt omdanner COx til format. Det aktive materiale bestar af
bismut nanopartikler indlejret i en porgs organisk matrix. Ved at
anvende en mikroporgs MOF som udgangsstof, bliver de
katalytisk aktive bismut metalcentre tilgeengelige, hvilket farer til
en szerdeles hgj aktivitet per masse af bismut i katalysatoren.
Materialet udkonkurrerer de fleste andre nanobismut materialer.
Dette studium er et af de mest detaljerede til dato, hvor
elektrokemisk screening kombineres med dybdegaende
strukturelle studier, hvilket paviser hvordan MOF’en omdannes
til den aktive katalysator under reducerende potentialer.

Structural change upon electroreduction

Faradaic efficiency = 95(3)%

Mass activity = 261(13) Ag™'
Stability of 32+ h

Figur 1: En bismut-baseret metal-organisk framework omdannes til
en aktiv katalysator der selektivt omdanner CO:z til format.

Anvendelse af CO: til karbon maerkning af f-aminosyrer

| et studie, publiceret i Journal of the American Chemical
Society,”? rapporterer CADIAC forskere en nyteknik til kulstof
isotopmaerkning udnyttet i sidste syntesefase, med anvendelse
af 3CO2 som isotopmeerkningens kilde. B-Aminosyrer er en
klasse af strukturelle motiver der har modtaget seerdeles
interesse i forbindelse med fremstilling af bioaktive peptider.
Udvikling af syntesemetoder til hurtig og simpel indfgrelse af et
kulstofisotop i et bioaktivt molekyle er til stor nytte i
leegemiddeludviklingsprogrammer specielt i de
farmakokinetiske studier. | dette arbejde, har forskerne udviklet
en effektiv metode til fremstiling af '*C-maerkede acyl
metallacykler via karbonylering af 4-ledede azametallacykler
med stgkiometrisk 'C-maerket kulilte, som saerskilt blev
genereret fra '3CO.. Isaer reaktiviteten af de nye metallacykler
er blevet undersggt. F.eks. nar disse organometalliske
forbindelser udsaettes for en raekke forskellige nukleofiler, er det

muligt at isolere den *C-mzaerkede B-aminosyre og derivater
deraf, sasom B-aminoketoner. Nytten af metallacyklerne blev
demonstreret ved den enkle syntese af en *C-maerket variant
af et blockbuster anti-diabetis lsegemiddel (sitagliptin). Vi tror
pa, at anvendelsen af disse luftstabile Ni-acyl komplekser vil
skabe nye muligheder for kulstofisotopmaerkning.

Approach to isotopically labeled S-amino acid / f-aminoketone fragments
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Figur 2: En tilgang til karbon isotopmaerkning af B-aminosyrer ved
brug af nikkel metallacykler.

Kan man styre produktselektivitet i CO2 reduktion med den
samme metalkatalysator?

| en nylig artikel fra CADIAC i Journal of the American Chemical
Society,®! har Kim Daasbjergs, Troels Skrydstrups og Mu-Hyun
Baiks (Korean Advanced Institute of Science and Technology)
forskningsgrupper samarbejdet om at designe en raekke ligand
manipulerede katalysatorer til reduktion af CO.. Ved at indfere
sma strukturelle aendringer pa liganden, der omkranser
mangan-metalcenteret, er det muligt at styre hvorvidt
reaktionsproduktet er kulilte eller myresyre. Interessant nok er
de udviklede katalysatorer ogsa blandt de mest aktive
molekylaere katalysatorer til omdannelsen af CO: til myresyre.
Dette studie understreger vigtigheden af et interdisciplineert
samarbejde, hvor kemisk syntese, elektrokemiske teknikker
samt beregninger kombineres til at udvikle og forstad
katalysatorens aktivitet.
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Figur 3: Kontrolleret CO2 reduktion til enten CO eller myresyre
afhaengig af katalysator design.
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