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Das Katalysatorgenom
Jens K. Ngrskov* und Thomas Bligaard*

Die suche nach dem Materialgenom —
den Charakteristika eines Materials, die
seine funktionellen Eigenschaften defi-
nieren — hat begonnen, und damit eine
neue Ara der Materialforschung, in der
grole Mengen an Materialdaten zu-
ginglich werden. Man hofft, dass da-
durch die Entdeckung neuer Materiali-
en deutlich beschleunigt wird — vor al-
lem im Bereich der katalytischen Ma-
terialien, denn es besteht ein groBer
Bedarf an neuen Katalysatoren und
Prozessen, um Treibstoffe und Chemi-
kalien nachhaltig zu produzieren.

Katalyse wird iiberall zur Steuerung
chemischer Prozesse genutzt: In der
Natur regeln Enzyme die chemischen
Fabriken in Zellen, und in der chemi-
schen Industrie geht fast nichts mehr
ohne Katalysatoren: Nahezu alle Che-
mikalien, einschlieBlich der Treibstoffe,
hatten bei der Produktion Kontakt zu
ihnen. Die meisten groBtechnischen
Katalysatoren sind Feststoffe, und die
Katalyse lauft an ihrer Oberfldche ab,
doch es gibt auch Bereiche, in denen
wegen der hoheren Selektivitit von
Niedertemperaturprozessen molekulare
Katalysatoren vorgezogen werden.

Warum ist ein Material ein guter Ka-
talysator und ein anderes ein schlech-
ter? Die Suche nach dem Katalysator-
genom lauft schon seit iiber hundert
Jahren. Heute ist der Fortschritt sehr
schnell, und die Anspriiche an neue
Ansitze des Katalysatordesigns sind
gewaltig. Effizientere Katalysatoren
wiirden nicht nur den Energieverbrauch
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und die Abfallmengen in
der chemischen Industrie
reduzieren, sondern sie
sind auch essenziell fiir
den Aufbau eines voll-
stindig neuen, nachhalti-
gen chemischen Sektors.
Wenn wir uns nicht weiterhin auf fossile
Rohstoffe verlassen wollen, miissen wir
neue, nachhaltige Wege zu Treibstoffen
wie auch Chemikalien finden. In den
meisten Szenarien wird auf die Energie
der Sonne gesetzt (Abbildung 1), und
neue katalytische Prozesse sind fiir de-
ren Verwirklichung von zentraler Be-
deutung.

‘X/ie konnte das Katalysatorgenom
aussehen ? Es konnte eine Karte sein, in
der alle moglichen Katalysatorstruktu-
ren mit den Geschwindigkeiten aller
moglichen elementaren Reaktionen bei
allen moglichen Reaktionsbedingungen
sowie mit der elektro-
nischen Struktur und
den spektroskopischen
Daten, die die unter-
schiedlichen Interme-
diate charakterisieren,
verkniipft sind. Man
stelle sich vor, wir hit-
ten alle diese Daten und
effiziente =~ Methoden,
sie zu nutzen. Wir
konnten dann fiir jede
vorstellbare  katalyti-
sche Reaktion Kataly-
satoren  konstruieren,
indem wir zunéchst alle
moglichen Reaktions-
pfade analysierten und
danach nach dem Ma-
terial suchten, dass den
ausgewdhlten Prozess
am besten katalysiert.
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ware riesig, und die experimentelle Ar-
beit, die fiir das Sammeln der Daten
notig wire, wire undurchfithrbar. Einen
groBen Schritt vorwirts bedeutete die
Entwicklung von auf der elektronischen
Struktur basierenden Methoden zur
Berechnung von Katalysatoreigen-
schaften. Computerberechnungen eig-
nen sich sehr gut, um systematische
Daten fiir eine Vielzahl an Materialien
und Reaktionen zu erhalten. Ein we-
sentliches Element dieses Prozesses ist,
die (oft dichtefunktionaltheoretischen)
Rechnungen anhand genauer Experi-
mente oder aufwendigerer Rechnungen
fiir ausgewdhlte Systeme zu bewerten,

3
=
>
=
=7
»
m

METHANOL
ETHANOL
WASSERSTOFF
KOHLEN-
WASSERSTOFFE
AMMONIAK

Abbildung 1. Unterschiedliche Wege zu Treibstoffen und Grund-
chemikalien ausgehend von Sonnenlicht. Egal ob der Energie-

fluss des Sonnenlichts in Form von Biomasse, durch zwischen-

Doch von einer Erfiil-

zeitliche Stromerzeugung z. B. mit Photovoltaikzellen oder

Windradern oder direkt durch photoelektrochemische Reaktio-

lung dieses Traumes
sind wir noch weit ent-
fernt. Die Datenmenge

© 2013 Wiley-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim

nen ,geerntet“ wird, in jedem Fall wird ein effizienter Katalysa-
tor benétigt, der vorzugsweise aus auf der Erde reichlich vor-
handenen Materialien hergestellt sein sollte.
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um die Grenzen der Zuverlasslichkeit
zu bestimmen. Die ,,CatApp“ ist ein
Beispiel fiir eine Datenbank von Reak-
tions- und Aktivierungsenergien fiir
elementare Prozesse auf Ubergangsme-
talloberfldchen (siehe http://suncat.slac.
stanford.edu/catapp/ und Angew. Chem.
2012, 124, 278-280).

Es gibt groBe Bereiche (beispielsweise
Ubergangsmetalloxide), in denen die
konventionellen Rechenmethoden nicht
genau genug sind und deshalb sehr viel
mehr Arbeit in die Entwicklung von
Methoden gesteckt werden muss, die
ausreichend genau und effizient sind,
um fiir das Kartieren grofer Daten-
mengen eingesetzt zu werden. Dazu
kommt die Frage, wie man mit der
Komplexitit realer Katalysatoren um-
gehen soll — bei molekularen Katalysa-
toren in Losung mit dem Einfluss des
Losungsmittels und bei Heterogenkata-
lysatoren mit dem jeweiligen aktiven
Zentrum und dem Vorliegen mehrerer
fester Phasen. Es versteht sich von
selbst, dass das Ziel nicht sein kann, je-
des System vollstandig zu beschreiben;
vielmehr muss es gelingen, die wich-
tigsten Kenngroflen zu extrahieren, die
die katalytischen Eigenschaften beein-
flussen. Sobald solche Deskriptoren
bekannt sind, kann man in diesem viel
kleineren Parameterraum suchen.

Wie identifiziert man Deskriptoren?
Ein Weg ist, sich um ein Verstiandnis der
Reaktivitidt anhand der elektronischen
Struktur des Katalysators zu bemiihen.
Ein anderer ist die Suche nach Korre-
lationen in vorhandenen Daten. Die
Katalysatoraktivitat oder -selektivitit,
die in teuren, gewissenhaft geplanten
Experimenten ermittelt wird, kann bei-
spielsweise mit einem berechneten De-
skriptor korreliert werden. Der einfach
zugingliche berechnete Deskriptor eig-
net sich somit fiir die Planung neuer
Experimente mit Verbindungen, fiir die
er gute katalytische Figenschaften vor-
hersagt. Ahnlich koénnen manchmal
aufwendige Rechnungen mit weit we-
niger aufwendigen korreliert werden,
was weniger genaue, dafiir aber 6kono-
mischer erhaltene Deskriptoren fiir
aufwendige Simulationen liefert. Bei-
spiele sind die Paare anspruchsvollere
Berechnungen der elektronischen
Struktur — ein niedrigeres Theorieni-
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veau, kompliziertere Berechnungen der
freien Energie — Berechnungen von
Grundzustandsenergien oder schwieri-
ger zu erhaltende Reaktionsbarrieren —
Adsorptionsenergien. Wenn die Korre-
lationen genau genug sind, kénnen sol-
che Vereinfachungen die Zahl der Sys-
teme, die rechnerisch zugénglich sind,
um mehrere GroBenordnungen erhdhen
und so die Datenfiille drastisch steigern
und das Durchfiihren einer Suche er-
moglichen.  Kontinuierlich  bessere
theoretische Verfahren haben mit der
Zeit ebenfalls zu einer hoheren Genau-
igkeit der berechneten Katalysatorei-
genschaften gefiihrt. Je komplexer die
analysierten katalytischen Prozesse
werden und je grofer die Menge an
berechneten Daten ist, desto wahr-
scheinlicher wird, dass maschinelle
Lernverfahren eine wichtigere Rolle
beim Formen des Katalysatorgenoms
spielen werden. Maschinelles Lernen
lasst sich grob definieren als ein Satz von
Methoden, die das Ziel haben, (weniger
offensichtliche) Muster in groBen Da-
tenmengen zu identifizieren oder (ver-
niinftige) Vorschlige auf der Basis un-
vollstdndiger Datensitze zu machen.

D: aie Ansitze, die Entdeckung neuer
Katalysatoren zu beschleunigen, auf die
Verfiigbarkeit grofler Datenmengen
setzen, diirfte das Katalysatorgenom
zunéchst primér eine Datenbank be-
rechneter Eigenschaften sein, die mit
experimentellen Schliisseldaten fiir das
Bewerten und das Festlegen von Kor-
relationen angereichert ist. Das Kataly-
satorgenom sollte jedoch als mehr als
nur die zugrundeliegenden Daten gese-
hen werden. Da das fiir die Katalyse
wesentliche Wissen auf der Kenntnis der
Korrelationen und Beziehungen zwi-
schen katalytisch wesentlichen Daten-
sdtzen beruht und diese héufig noch
entdeckt werden miissen, ist das Kata-
lysatorgenom auch eine Sammlung der
notwendigen Konzepte, Analysen-
werkzeuge, Suchmethoden und Lernal-
gorithmen, um Daten zu generieren, wo
es noch keine gibt.

Ale Bemiihungen, die Entdeckung zu
beschleunigen, haben das zentrale Ziel,
sowohl viele Forschungsgruppen als
auch verschiedene Verfahrensansitze zu
integrieren. Damit ist eine zentrale
Aufgabe das Schaffen einer Plattform,
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Abbildung 2. Prinzip eines integrierten Kataly-
satorgenomikansatzes zur Entdeckung neuer
katalytischer Materialien. Synthese, Charakteri-
sierung und Testen werden rasch mit Rech-
nungen verflochten. Das Wechselspiel treibt
nicht nur die Theorie in Richtung héherer Ge-
nauigkeit und erlaubt die Validierung und Eva-
luierung der Unsicherheit von Berechnungen,
es funktioniert auch umgekehrt, d.h., die
Theorie treibt die Experimente an die Grenzen
einer Steuerung auf atomarer Ebene.

auf der die Forschungsgruppen und die
Verfahrensansitze interagieren kénnen
(Abbildung 2). Fortschritt wird nur
moglich sein, wenn die ganze Forscher-
gemeinschaft zusammenarbeitet. Wahr-
scheinlich wird es mehrere Datenban-
ken oder Plattformtechnologien geben.
Fiir den Erfolg entscheidend ist, dass sie
alle transparent formatiert sind, damit
eine Software auf alle verfiigbaren Da-
ten zugreifen und sie nutzen kann. Da
wohl keine Gruppe den kompletten
Uberblick dariiber oder eine vollstin-
dige Vorstellung davon hat, wohin sich
das Katalysatorgenom entwickeln wird,
sollte unserer Meinung nach ein inter-
nationales offenes Wissenschaftlerfo-
rum geschaffen werden, dessen Aufgabe
es ist, einige ,,Standards® fiir die Inte-
gration von Katalysedaten und -metho-
den zu definieren. Ein wichtiges Thema
wird dabei die Behandlung proprietirer
Daten sein. Damit das Katalysatorge-
nom als Mittel fiir die Entdeckung
neuartiger technischer Katalysatoren
wichtig wird, muss beispielsweise die
Industrie Zugang zum gesamten ,,0f-
fentlichen Genom“ haben und die
Moglichkeit, es nahtlos mit ihrem eige-
nen ,geschiitzten Genom* fiir spezifi-
sche Prozesse oder Katalysatoren zu
kombinieren, ohne fiirchten zu miissen,
dass ihre Daten offentlich zugénglich
werden.
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