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Breve descripcion del trabajo:

El progreso hacia un futuro sostenible estd principalmente limitado por nuestra capacidad para cambiar los modelos
energeéticos e industriales incorporando recursos renovables y reduciendo la contaminacion derivada, tarea en la que la
investigacion quimica juega un papel fundamental.

La conversién de energia solar para la generacion de combustibles renovables y productos de alto valor afiadido es una de las
alternativas al uso de recursos fosiles mas prometedoras para abastecer nuestras necesidades de energia, materias primas y
productos quimicos. En particular, la utilizacién de luz como fuente de energia para la transferencia de protones y electrones
a substratos insaturados, tanto organicos (p.ej. alquenos o alquinos) o inorganicos (p.ej, CO, o N,) por medio de fotocatalisis
es un campo en crecimiento exponencial ya que permite la sintesis sostenible de productos industrialmente relevantes (p.ej.
etileno 0 amoniaco) y el almacenamiento de la energia solar en combustibles verdes (p.ej. metanol).

Para dicho fin, un fotocatalizador debe de (1) absorber luz visible, (2) generar estados excitados de alta energia capaces de
transferir electrones y protones a los substratos deseados y (3) regenerar su estado inicial mediante la oxidacién de un
donador de electrones sacrificial, idealmente agua. Las cajas metalorganicas, compuestos moleculares formados por nodos
metalicos y ligandos orgéanicos puente, han demostrado propiedades prometedoras en los tres aspectos mencionados,
convirtiéndolas en excelentes candidatos para desarrollar sistemas fotocataliticos. La absorcion de luz visible por parte de los
ligandos organicos, tipicamente anillos aromaticos, induce un salto electronico hacia los nodos metélicos generando una
especie excitada con separacion de cargas que es altamente reactiva en procesos redox: el nodo metalico adquiere un elevado
caracter reductor, capaz de transferir electrones hacia un substrato, mientras que el ligando oxidado resultante tiene un fuerte
caracter oxidante, capaz de extraer un electron regenerando asi el catalizador.

Este proyecto tiene como objetivo el estudio teérico/computacional de la actividad fotocatalitica de cajas metalorganicas de
relevancia en los procesos de conversion y almacenamiento de energia solar.

Objetivos planteados:

Obijetivo general del TFG: que el estudiante obtenga una vision completa del desarrollo de un trabajo de investigacion en el
campo de la quimica cuantica computacional para modelar reacciones cataliticas de relevancia para conversion energética y
proporcionar una formacion completa en cuanto a técnicas computacionales y metodologias de analisis de datos, discusion de
resultados y trabajo en un equipo multidisciplinar de investigacion.
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Para ello, este proyecto consta de tres objetivos cientificos especificos:

1-Modelar la estructura y propiedades quimicas de cajas metalorganicas mediante mecanica cuantica, en espefico la
metodologia “Density Functional Theory (DFT)”

2-Evaluar las propiedades fotofisicas y del estado excitado mediante “Time Dependent-DFT (TD-DFT)".

3-Estudiar el mecanismo de reaccién del proceso de reduccion fotocatalitica de substratos organicos.

Metodologia:

El estudiante estara inicialmente involucrado en el modelado de cajas metalorganicas utilizando mecénica cuantica donde se
familiarizar4 con la metodologia DFT y los programas de calculo (Gaussian) y visualizacion (GaussView y Chemcraft) de
resultados. Aprovechando este conocimiento, el estudiante profundizara en la evaluacion de las propiedades termodinamicas
de estos sistemas, especialmente aquellas relacionadas con los procesos redox presentes y las caracteristicas acido-base en
los diferentes estados de reaccion.

Para obtener informacién de los estados excitados de estos sistemas, el estudiante abordard su estudio mediante TD-DFT
para explorar las diferentes excitaciones posibles con luz visible, los estados méas estables, y sus correspondientes
propiedades termodinamicas relevantes a la reactividad fotocatalitica.

Por dltimo, el estudiante explorard el mecanismo de reacciébn de estos sistemas metalorganicos para la reduccion de
substratos organicos modelos, lo que incluye identificar los estados reactivos, los pasos de reaccion incluyendo transferencia
de electrones y protones, la regeneracion del catalizador, y los productos e intermedios més favorables.

El estudiante participara tanto de los procesos creativos del proyecto como la proposicién de mecanismos viables de reaccion,
como en los de analisis de datos y discusion de resultados, lo que dara lugar a una experiencia completa de la actividad
cientifica en el campo de la investigacion computacional.
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A rellenar sélo en el caso que el alumno sea quien realice la propuesta de TFG
Alumno/a propuesto/a:
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