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1 KurzeDarstellung

1.1 Aufgaben und Ziele des Gesamtprojektes (Tellthemal und I1)

Das Gesamtprojekt bezieht sich auf die aktuelle Aufgabe einer Nutzung supramolekularer
Systeme auf Basis von speziell strukturierten Amphiphilen zur Erhéhung von Reaktivitét und
Selektivitdt chemischer Stoffwandlung unter allgemeiner Verbesserung von Prozessen inbezug
auf Erleichterung der Reaktionsfiihrung und Verminderung von 6kologischen Belastungen.

1.1.1 Aufgabenstellung

Ein Gebiet supramolekularer Wirkung in chemischen Umsetzungen sind die Grenzflachen und
Kolloide mit ihren spontanen, auf der chemischen Struktur von Amphiphilen beruhenden
Orientierungsmoglichkeiten, wobel fir entscheidende Fortschritte deren physikalische Erfal3-
barkeit und die Erkennung von Struktur-Wirkungsbeziehungen erforderlich sind. So werden
chemische Reaktionen je nach Lésungsvermogen des umgebenden Phasenmilieus fir die
Edukte bzw. Produkte und der damit verbundenen strukturellen Anordnung der Reaktanden im
adsorbierten Zustand an der Phasengrenze entscheidend beeinflut. Dies fihrt zur Uber-
windung von Phasen-Diffusionsbarrieren oder zur Erhéhung der Stereo- oder Regiosel ektivitat
zwischen Konkurrenzreaktionen. Zu den unterschiedlichen Phasen gehdren speziell die
micellaren Aggregate sowie Mikroemulsionen.

Die Micellarkatalyse ist zunéchst vor allem fiir nucleophile Substitutionen® ? und auch fiir En-
zymreaktionen® erschlossen worden, wobei die Erhdhung von Resktionsgeschwindigkeiten im
Vordergrund stand und Einfliisse auf die Stereoselektivitét nur am Rande Beachtung fanden®.
Die Erkenntnis der Méglichkeit erheblicher Enantiosel ektivitétssteigerungen asymmetrisch che-
latkatalysierter Reaktionen in Wasser als Losungsmittel durch Zusatz von Amphiphilen ist noch
sehr jung und die Ergrindung der Ursachen steckt noch in den Anfangen> ® 7. Mikro-
emulsionen sind thermodynamisch stabile, flissige Mehrkomponentensysteme aus Wasser,
Kohlenwasserstoff, Tensid und gegebenenfalls Cotensid. Es treten dabei Folgen von Einpha-
sengebieten und Zwei- bzw. Dreiphasenzustdnden im Gleichgewicht auf °, die einen EinfluR auf
Aktivitat und Selektivitét von Substitutionsreaktionen und Hydrierungen erwarten lassen.

1.1.2 Forschungsziel

Die Ziele sind auf die Erkennung einer Beeinflussung chemischer Reaktionen in Kolloidsystemen
und deren Mechanismen gerichtet. Dabel sind auch neue Amphiphile einzubeziehen, die spezidll
auf die Wechselwirkung mit den Substraten oder auf die Verstérkung assoziativer Kréfte zwischen
den Amphiphilen ausgelegt sind. An ihnen sind die Grenzfldchenvorgange (Micell- und Phasen-
eigenschaften, chemische Analytik) zu untersuchen. Dartiber hinaus liegen die allgemeinen wis-
senschaftlich-technischen Ziele in der Erschlief3ung neuer selektiver Reaktionsfiihrungen und im
effizienten Rohstoff- und Energieeinsatz. Fir die Bearbeitung wurden zwei Beispiele ausgewahit:

Stereosel ektive Glykosidierungsreaktionen, insbesondere an langkettigen Alkylresten,



K omplexkatalytische enantiosel ektive Hydrierung.

1.2 Ausgangspunkt und Voraussetzungen des Gesamtrojektes

Ziele grundlegend neuer Arbeiten auf dem Gebiet der Nutzung supramolekularer Systeme von
Amphiphilen zur Erhthung von Reaktivitdt und Selektivitdt chemischer Stoffwandlung sollen
sain:

Bewadtigung ausgewahlter aktueller Syntheseaufgaben mit Hilfe:

- von Assoziaten der Amphiphile mit Substraten bzw. Katalysatoren (einschliefdich von
Enzymen),

- der Katalyse in Micellen (sog. Micellkatalyse),
- von Mikroemulsionsphasen.

Einbeziehung neuer Substanzklassen von Amphiphilen (Synthese, Analyse und projekt-
bezogene Charakterisierung), die speziell auf die Wechselwirkung mit den Substraten oder
auf die Verstérkung assoziativer Kréfte zwischen den Amphiphilen ausgelegt sind.

Schaffung von Voraussetzungen fur die Untersuchung von Grenzfl &chenvorgangen
(Micell- und Phaseneigenschaften, chemische Analytik der Substrate bzw. von Katalysator-
Substrat-K omplexen), auch wahrend der verschiedenen Stufen chemischer Umsetzungen.

Diese Aufgabenstellung erforderte die Kooperation zwischen unterschiedlichen Arbeitsrich-
tungen, wie Grenzfléchenchemie und -physik, organische und analytische Chemie, die als Vor-
aussetzung insbesondere im ausfuhrenden MPI zusammen mit dem Institut fr Organische
Katalyseforschung e.V. an der Universitét Rostock (friher MPG-Arbeitsgruppe Asymmetri-
sche Katalyse) fir eine langerfristige Bearbeitung geeignet war.

Gleichzeitig bestand eine Kooperation mit der Firma Henkel KGaA, Dusseldorf, einem wich-
tigen Betrieb der einschlégigen chemischen Industrie.

Neben den direkt fir das Projekt aufgefiihrten Kooperationspartnern sind hier insbesondere
andere Forschungsgruppen im MPI fir Kolloid- und Grenzflachenforschung in Golm, friher
Berlin-Adlershof, und im Institut fir Organische Katalyseforschung an der Universitdt Rostock
(Prof. Dr. Oehme), sowie das Ingtitut fur Angewandte Chemie eV. in Berlin-Adlershof
(Analytische Mef3methoden) zu nennen.

1.3 Planung und Ablauf des Gesamtpr ojektes

Der im folgenden aufgefihrte Arbeitsplan belegt die enge Verknipfung beider Teilaufgaben
(Teilprojekte | und 11 ), was sich auch wahrend der Bearbeitungszeit in einem stdndigen Kon-
sultationszyklus und in umfangreichem Substanzaustausch zeigte.



