Populations électroniques

1. Formation du catalyseur



Table 1 — Evolution des charges atomiques lors de I’activation du catalyseur par SiHg. P1 correspond & ’atome de phosphore non
coordonné dans les espéces asymétriques.

Ligand! Réactifs! VDW! TS!

Cu! F!' Si! H! P1! P2!'|Cu! F!' Si! H! P1! P2!'|Cu! F!' Si! H! P1! P2!

2 PH3! 0.69! -0.73!0.63! -0.16! -0.06! -0.0640.72! -0.71! 0.85! -0.34! -0.04! -0.0410.69! -0.68! 0.95! -0.41! -0.04! -0.04!
BiEt-H! S10.69! -0.72! 0.63! -0.16! 0.23! 0.23!/0.73! -0.70! 0.86! -0.34! 0.24! 0.24!{0.70! -0.68! 0.95! -0.40! 0.24! 0.24!
A[0.61! -0.71! 0.63! -0.16! 0.24! 0.24![0.63! -0.70! 0.66! -0.18! 0.24! 0.25!10.66! -0.68! 0.95! -0.39! 0.24! 0.24!
BiEt-Me! S10.69! -0.73! 0.63! -0.16! 0.80! 0.80!(0.72! -0.70! 0.85! -0.33! 0.80! 0.80!{0.69! -0.68! 0.95! -0.39! 0.81! 0.80!
A[0.62! -0.71' 0.63! -0.16! 0.80! 0.83![0.63! -0.71! 0.66! -0.18! 0.80! 0.82!10.67!-0.67! 0.94! -0.39! 0.82! 0.81!

BiEt-Ph! S10.72! -0.741 0.63! -0.16! 0.82! 0.82!10.76! -0.71! 0.84! -0.33! 0.82! 0.81!{0.72!-0.67! 0.95! -041! 0.82! 0.82!
A[0.66! -0.72! 0.63! -0.16! 0.84! 0.86![0.68! -0.72! 0.66! -0.17! 0.86! 0.83!]0.71!-0.67! 0.94! -0.40! 0.89! 0.83!

BiPh-H! S10.69! -0.731 0.63! -0.16! 0.25! 0.25!10.70! -0.47! 0.70! -0.34! 0.26! 0.26!{0.71! -0.68! 0.95! -0.40! 0.26! 0.26!
A[0.62! -0.71! 0.63! -0.16! 0.28! 0.29!(0.65! -0.70! 0.66! -0.17! 0.29! 0.28!10.65! -0.68! 0.95! -0.38! 0.31! 0.28!
BiPh-Me! S10.70! -0.74!1 0.63! -0.16! 0.82! 0.82!10.68! -0.71! 0.86! -0.34! 0.81! 0.82!{0.70! -0.68! 0.95! -0.40! 0.83! 0.82!
A[0.63! -0.71! 0.63! -0.16! 0.84! 0.85![0.67! -0.71! 0.66! -0.18! 0.83! 0.84!10.68! -0.68! 0.95! -0.39! 0.85! 0.82!

BiPh-Ph! S10.67! -0.75! 0.63! -0.16! 0.83! 0.83!/0.73!-0.71! 0.84! -0.33! 0.84! 0.84!(0.73!-0.67! 0.95! -0.41! 0.84! 0.84!
A[0.64! -0.72! 0.63! -0.16! 0.87! 0.90![{0.67! -0.71! 0.66! -0.18! 0.90! 0.86!]0.68! -0.68! 0.94! -0.39! 0.91! 0.85!

BiNa-H! S10.68! -0.731 0.63! -0.16! 0.26! 0.26!(0.74! -0.70! 0.86! -0.34! 0.26! 0.26!{0.70! -0.68! 0.95! -0.40! 0.82! 0.83!
A[0.63! -0.71! 0.63! -0.16! 0.28! 0.30![0.65! -0.71! 0.66! -0.17! 0.30! 0.28!10.67! -0.68! 0.95! -0.39! 0.85! 0.83!
wam-Zm_m 0.70! -0.74! 0.63! -0.16! 0.81! 0.82!(0.75! -0.70! 0.85! -0.33! 0.82! 0.82!10.71!-0.68! 0.95! -0.40! 0.26! 0.27!
A[0.64! -0.71' 0.63! -0.16! 0.84! 0.84!/0.63! -0.72! 0.66! -0.18! 0.84! 0.84!10.66! -0.67! 0.94! -0.39! 0.32! 0.27!
BiNa-Ph! S10.71! -0.731 0.63! -0.16! 0.84! 0.84!10.63!-0.71! 0.84! -0.34! 0.84! 0.84!(0.73!-0.67! 0.95! -0.41! 0.84! 0.84!
A[0.68! -0.71! 0.63! -0.16! 0.83! 0.89![0.68! -0.71! 0.66! -0.17! 0.89! 0.86!10.69! -0.68! 0.94! -0.39! 0.89! 0.85!
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Table 2 — Evolution des charges atomiques lors de I'activation du catalyseur par SiHg. P1 et P3 correspondent respectivement a
I’atome de phosphore non coordonné dans les especes asymétriques et a ’atome de phosphore du PHs.

Ligand PH; : Réactifs : VDW
Cu F Si H P1 P2 P3 |Cu F Si H P1 P2 P3
3 PH; 0.73 -0.75 0.63 -0.16 -0.05 -0.05 -0.05[0.72 -0.72 0.75 -0.23 -0.06 -0.06 -0.05
BiEt-H S [0.74 -074 0.63 -0.16 024 024 -005|0.74 -0.72 0.77 -023 024 023 -0.06
A [0.63 -0.71 063 -0.16 024 025 0.01(0.72 -0.71 0.84 -032 027 022 -0.05
BiEt-Me S [0.74 -0.76 0.63 -0.16 0.81 0.80 -0.04|0.73 -0.72 0.76 -023 0.80 0.79 -0.04
A (064 -071 063 -0.16 0.79 0.82 0.00 [0.66 -0.71 0.65 -0.18 0.79 0.82 -001
BiEt-Ph S [0.77 -0.75 0.63 -0.16 0.82 0.82 -0.04|0.78 -0.74 0.69 -022 0.81 0.82 -0.05
A [0.68 -0.72 0.63 -0.16 0.84 0.86 0.00 [0.70 -0.72 0.65 -0.18 0.87 0.83 -0.01
BiPh-H S [0.74 -0.75 0.63 -0.16 026 025 -005|0.72 -0.72 0.76 -020 026 025 -0.04
A [0.63 -0.71 063 -0.16 024 025 0.01(0.75 -0.73 0.75 -024 027 025 -0.04
BiPh-Me S [0.74 -0.75 0.63 -0.16 0.81 082 -0.04|0.76 -0.72 0.77 -022 0.81 0.82 -0.05
A [0.66 -0.72 063 -0.16 0.84 0.85 0.01(0.69 -0.72 0.66 -0.17 0.84 0.84 -0.02
BiPh-Ph S [0.71 -0.76 0.63 -0.16 0.84 083 -0.04|0.67 -0.74 0.67 -021 0.83 0.82 -0.05
A [0.67 -0.72 0.63 -0.16 0.86 0.89 -0.01[0.69 -0.72 0.65 -0.17 090 0.85 -0.01
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Table 3 — Evolution des charges atomiques lors de l'activation du catalyseur par HSiMes et HSi(OMe)s.

HSi Réactifs VDW TS
iMes - ; -

Cu F Si H Pl P2 | Cu F Si H Pl P2]|Cu F Si H Pl P2
IBiEt-H 0.69 -0.72 1.51 -0.22 0.23 0.23(0.74 -0.74 1.55 -0.27 0.23 0.23]0.71 -0.68 1.82 -043 024 024
IBiEt-Me 0.69 -0.73 1.51 -0.22 0.80 0.80{0.76 -0.70 1.72 -0.38 0.80 0.8010.70 0.68 1.81 -043 0.81 0.81
IBiEt-Ph 0.72 -0.74 1.51 -0.22 0.82 0.82{0.81 -0.76 1.59 -0.31 0.81 0.82]0.73 -0.68 1.81 -0.43 0.82 0.82
HSi(OMe)s Wmmoam /.\U<< : TS

Cu F Si H Pl P2 | Cu F Si H Pl P2]|Cu F Si H Pl P2
IBiEt-H 0.69 -0.72 2.10 -0.27 0.23 0.23{0.73 -0.74 2.12 -0.31 0.23 0.23|0.72 -0.68 2.21 -041 024 0.25
IBiEt-Me 0.69 -0.73 2.10 -0.27 0.80 0.80{0.74 -0.69 2.17 -0.39 0.81 0.7910.73 -0.69 2.20 -0.41 0.80 0.81
IBiEt-Ph 0.72 -0.74 2.10 -0.27 0.82 0.82{0.76 -0.69 2.19 -041 0.82 0.82]0.75 -0.69 2.21 -042 0.82 0.82
VDW Produits
Cu F Si H PI P2|Cu F Si_ H Pl P2
042 -0.64 205 -047 025 0.25(040 -0.64 205 -045 025 0.24
044 -0.64 205 -0.50 0.82 0.81{040 -0.64 2.05 -0.48 0.82 0.81
0.49 -0.64 2.05 -0.53 0.83 0.83[045 -0.64 2.05 -0.50 0.84 0.84
VDW Produits
Cu F Si H PI P2|Cu F Si H Pl P2
044 -0.64 247 -049 025 0.25(040 -0.63 246 -045 025 0.24
045 -0.64 247 -0.51 0.81 0.82({040 -0.63 2.46 -0.48 0.82 0.81
0.51 -0.63 247 -0.54 0.83 0.83/045 -0.63 246 -0.50 0.84 0.84
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2. Cycle catalytique

Dans les tables suivantes, H; et Hy représente respectivement ’atome
d’hydrogene initialement présent sur le catalyseur et I’atome d’hydro-
gene initialement présent sur l'agent hydrosilylant. P1 et P2 corres-
pondent aux atomes de phosphore du ligand diphosphine alors que P3
correspond & ’atome de phosphore di ligand PH3.
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Table 6 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu(PHj3)z et le silane SiHy.

H,CO |Réactifs VDW TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 045 055 0.66 063 0.68 066 074 045

H, -049 -049 -039 0.18 020 020 020 0.20
C 022 0.12 0.01 -028 -029 -030 -030 -0.31
o -049 059 -072 -094 -095 -094 097 -0.88
Si - - - 063 106 109 084 122
H, - - - -0.16 -0.50 -052 -033 -049
P1 -006 004 -003 -002 -004 -0.05 -005 -0.06
P2 -0.06 0.04 -003 -0.05 -0.04 -0.05 -0.04 -0.06

MeHCO | Réactifs VDW TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 045 048 067 0.62 069 0.67 0.52 045

H, -049 -052 -038 0.18 021 022 021 020
C 041 042 022 -007 -009 -009 -0.10 -0.10
(0] -052 -057 -0.75 -094 -095 -095 091 -0.90
Si - - - 063 104 108 1.19 122
H, - - - -0.16 -049 -052 -052 -049
P1 -0.06 -005 -004 -003 -005 -0.05 -0.04 -0.06
P2 -0.06 -004 -0.04 -0.04 -0.05 -0.05 -0.07 -0.06

Me,CO [Réactifs VDW TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 045 048 0.69 0.61 0.69 066 053 045

H, 049 -052 -037 020 023 023 022 022
C 059 062 041 0.12 0.11 0.11 0.10 0.10
(0] 054 -059 -0.77 -094 -095 -095 -092 -0.90
Si - - - 063 104 109 1.18 1.21
H, - - - -0.16 -049 -0.52 -052 -049
P1 -006 -0.04 -0.04 -0.02 -005 -005 -005 -0.06
P2 -006 -0.04 -0.04 -0.04 -005 -005 -007 -0.06
PhMeCO| Réactifs VDW TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 045 047 0.70 0.70 - - - 045
H, -049 -051 -037 0.19 - - - 0.22
C 057 060 041 0.11 - - - 0.10
(0] -055 -059 -0.77 -095 - - - -0.90
Si - - - 0.63 - - - 1.21
H, - - - 016 - - - -0.49
P1 -006 -005 -004 -005 - - - -0.06

P2 -0.06 003 -003 -006 - - - -0.06
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Table 7 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu(PHj3)s et le silane SiHy.

H,CO [Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 057 060 066 0.74 068 066 057 057
H, -0.55 -0.55 -0.38 0.17 021 021 022 0.20
C 022 021 003 -027 -030 -030 -031 -0.31
O 049 -0.57 -0.69 -096 -095 -094 -0.89 -0.88
Si - - - 063 1.04 108 121 1.22
H, - - - -0.16 -049 -0.51 055 -0.55
P1 -006 -0.07 -0.10 -0.05 -0.05 -0.04 -0.06 -0.06
P2 -006 -007 -0.10 -0.05 -0.04 -0.04 -0.07 -0.06
P3 -0.06 -005 -004 -006 -001 -0.01 -0.06 -0.06

MeHCO| Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 057 051 066 074 069 065 057 057
H, -0.55 -0.58 -036 0.16 020 022 020 0.20
C 041 043 022 -006 -009 -009 -0.10 -0.10
O -0.52 -0.57 -0.71 -097 -095 -094 -090 -0.90
Si - - - 063 104 109 121 1.22
H, - - - -0.16 -049 -0.52 -055 -0.55
P1 -006 -008 -0.10 -0.05 -0.05 -0.05 -0.06 -0.06
P2 -006 -007 -0.11 -005 -005 -0.04 -0.06 -0.06
P3 -0.06 -0.06 -005 -006 -001 -0.01 -0.07 -0.06

Me,CO | Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 057 058 066 0.73 069 065 057 057
H, -0.55 -0.57 -034 0.17 023 023 0.21 0.22
C 059 061 041 0.13 0.11 0.11 0.10 0.10
O -0.54 -0.58 -0.72 -097 -095 095 091 -0.90
Si - - - 063 103 109 121 1.21
H, - - - -0.16 -049 -0.53 -055 -0.55
P1 -006 -007 -0.11 -005 -005 -0.56 -0.07 -0.06
P2 -006 -007 -0.11 -005 -005 -0.50 -0.06 -0.06
P3 -0.06 -006 -005 -006 -001 -0.01 -0.07 -0.06
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Table 8 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu[BiEt-H] et le silane SiHj.

H,CO Réactifs VDW_TS1  Int VDW_ TS2 VDW Produits
Cu 040 047 0069 0.69 068 064 040 040
H, 045 -047 037 0.17 020 020 020 0.20
C 022 0.16 000 -028 -029 -030 -032 -031
(0] 049 -0.57 -0.74 -094 -094 -094 -090 -0.88
Si - - - 063 1.04 109 1.21 1.22
H, - - - -0.16 -047 -050 -046 -045
Pl 025 025 025 023 024 024 025 025
P2 025 025 025 024 025 025 025 025

MeHCO ax | Réactifs VDW_TS1  Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 040 041 070 0.67 068 0.63 039 040
H, -045 -049 -037 0.17 022 022 020 020
C 041 042 021 -007 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(0] 052 -0.57 076 -094 -095 -095 -091 -0.90
Si - - - 063 1.04 1.09 1.20 1.22
H, - - - -0.16 -048 -051 -046 -045
P1 025 025 025 023 024 024 026 025
P2 025 024 025 024 024 025 025 025

MeHCO eq | Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 040 042 0.70 0.67 0.68 0.63 039 040
H, 045 -049 -036 0.17 022 022 020 020
C 041 043 021 -007 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(6] 052 -0.57 -0.76 -094 -095 -095 -091 -0.90
Si - - - 0.63 1.04 1.09 1.20 1.22
H, - - - -0.16 -048 -051 -046 -045
P1 025 025 024 023 024 024 026 0.25
P2 025 025 025 024 024 025 025 0.25

Me,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW_Produits
Cu 040 041 0069 066 0.69 064 039 040
H, 045 -049 -036 020 023 023 021 0.22
C 059 061 040 0.12 0.11 0.11 0.10 0.10
(0] -0.54 -0.59 -0.78 -095 -095 -0.65 -0.92 -0.90
Si - - - 063 1.04 109 1.20 1.21
H, - - - -0.16 -048 -051 -046 -045
P1 025 025 025 024 024 024 026 0.25
P2 025 024 025 024 024 024 025 025

(R) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 040 041 065 070 0.71 0.61 054 040
H, 045 -049 037 0.19 024 023 023 022
C 057 059 045 0.12 0.10 0.10 0.09 0.10
(6] -0.55 -0.59 -0.72 -095 -094 -096 -093 -0.90
Si - - - 063 102 1.12 1.17 1.21
H, - - - -0.16 -046 -052 -052 -045
P1 025 025 025 023 024 024 024 025
P2 025 025 026 024 025 025 024 025

(S) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1  Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 040 041 0.72 0.70 0.67 0.64 041 0.40
H, 045 -048 035 020 024 024 022 022
C 057 059 040 0.12 0.10 0.10 0.09 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.77 -094 -095 -094 -091 -0.90
Si - - - 0.63 1.04 108 1.20 1.21
H, - - - -0.16 -048 -050 -047 -045
Pl 025 025 025 024 024 024 026 025
P2 025 024 025 024 024 024 025 025
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Table 9 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu[BiEt-Me] et le silane SiHy.

H,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_TS2 VDW_Produits
Cu 040 052 066 072 066 0.64 043 040
H, -048 -049 -038 0.16 0.19 020 020 0.20
C 022 0.16 001 -027 -030 -0.30 -0.31 -0.31
(0] -049 -0.58 -0.73 -094 095 -093 -0.89 -0.88
Si - - - 063 102 1.13 120 1.22
H, - - - -0.16 -047 -053 -049 -0438
P1 082 0.82 0.81 0.80 0.830 0.80 0.833 0.82
P2 0.81 0.82 0.81 0.81 080 081 0.82 0381

MeHCO ax_|Réactifs VDW TSI Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 040 045 066 065 065 054 043 040
H, -048 -0.51 -0.38 0.18 020 022 020 0.20
C 041 041 022 -0.07 -0.08 -0.09 -0.10 -0.10
(0] -0.52  -0.56 -0.75 096 -095 094 -090 -0.90
Si - - - 063 102 1.13 1.21 1.22
H, - - - -0.16 -047 -054 -049 -048
P1 082 0.81 0.81 0.82 0.80 0.80 0.81 0.82
P2 081 0.82 0.81 0.81 0.80 0.81 0.83 0.1

MeHCO eq | Réactifs VDW_ TSI  Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 040 046 066 065 065 054 043 040
H, -048 -0.52 038 0.18 020 022 020 0.20
C 041 042 022 -007 -008 -0.09 -0.10 -0.10
(0] -0.52 -0.57 -0.75 -096 -095 094 -090 -0.90
Si - - - 063 102 1.13 121 1.22
H, - - - -0.16 -047 -054 -049 -048
P1 082 0.81 0.81 0.82 0.80 0.80 0.81 0.82
P2 081 0.82 0.81 0.81 0.80 0.81 0.83 0.1

Me,CO Réactifs VDW_ TSI Int VDW_ TS2 VDW Produits
Cu 040 045 065 067 070 065 0.70 040
H, -048 -0.52 -038 0.19 021 022 021 0.22
C 059 062 042 0.13 0.11 0.1 0.11 0.10
(0] -054 -0.59 -0.76 -095 -095 -094 -095 -0.90
Si - - - 063 103 1.10 1.03 1.21
H, - - - -0.16 -048 -0.52 -048 -0.48
Pl 082 0.81 0.81 0.81 0.81 0.81 0.81 0.82
P2 081 0.81 0.81 0.81 0.81 0.81 0.81 0.81

(R) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 040 044 063 068 0.73 053 045 040
H, -048 -0.51 -0.38 0.19 024 024 022 022
C 057 059 042 0.12 0.10 0.11 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.58 -0.76 -096 -094 -095 -090 -0.90
Si - - - 063 100 1.11 1.21 1.21
H, - - - -0.16 -046 -054 -050 -0.43
P1 082 081 0.81 082 080 0.79 0.82 0.82
P2 0.81 0.82 0.81 0.81 080 0.79 081 0.81

(S) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 _Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 040 036 065 071 061 062 043 040
H, -048 -0.51 -0.38 0.18 025 024 022 022
C 057 057 042 0.12 0.11 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.54 -0.75 -0.85 -096 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 101 1.12 120 1.21
H, - - - -0.16 -047 -052 -050 -0438
P1 082 0.80 0.81 0.830 0.80 0.81 0.832 0.82
P2 0.81 0.81 0.80 0.80 0.79 0.81 0.1 0.81
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Table 10 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu[BiEt-Ph] et le silane SiHy.

H,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_TS2 VDW Produits
Cu 045 060 0.60 0.73 0.74 0.67 059 045
H, -0.50 -0.50 -043 0.17 0.19 020 020 0.20
C 022 0.13 004 -027 -029 -030 -0.31 -0.31
(0] -049 -0.61 -071 096 -094 -093 -091 -0.88
Si - - - 063 101 1.13 120 1.22
H, - - - -0.16 -047 -0.54 -0.54 -0.50
P1 084 0.83 0.82 0.82 0.83 0.84 0.84 0.84
P2 0.84 0.83 0.82 0.82 082 0.82 0.8l 0.84

MeHCO ax_|Réactifs VDW _TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 045 051 071 071 075 064 054 045
H, -050 -0.54 -041 0.17 020 021 0.21 0.20
C 041 043 024 -007 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(0] -0.52 -0.59 -0.74 -096 -094 -093 -091 -0.90
Si - - - 063 101 1.14 1.19 1.22
H, - - - -0.16 -047 -0.55 -0.54 -0.50
P1 084 0.83 0.82 0.83 0.81 0.82 0.83 0.84
P2 084 0.83 0.82 0.83 0.81 0.82 0.83 0.84

MeHCO eq | Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 045 050 071 071 075 0.64 054 045
H, -050 -0.54 -041 0.17 020 0.21 0.21 0.20
C 041 043 023 -007 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(0] -0.52 -0.58 -0,74 -096 -094 -093 -091 -0.90
Si - - - 063 101 1.14 1.19 1.22
H, - - - -0.16 -047 -0.55 -0.54 -0.50
P1 084 0.83 0.82 0.83 0.81 0.82 0.83 0.84
P2 084 0.83 0.82 0.83 0.81 0.82 0.83 0.84

Me,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_TS2 VDW Produits
Cu 045 047 072 073 075 061 045 045
H, -050 -0.52 -040 0.17 023 0.22 0.21 0.22
C 059 061 044 0.13 0.11 0.11 0.10 0.10
(0] -0.54 -0.58 -0.76 -097 -095 -092 -091 -0.90
Si - - - 063 101 113 121 1.21
H, - - - -0.16 -048 -052 -050 -0.50
Pl 084 084 0.82 0.82 0.82 0.83 0.84 0.84
P2 084 0.83 0.82 0.82 0.82 0.83 0.84 0.84

(R) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW_Produits

Cu 045 051 072 072 075 068 045 045
H, -0.50 -0.54 -040 0.18 023 024 022 022
C 057 061 043 0.12 0.11 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.75 -097 -094 -094 -090 -0.90
Si - - - 063 100 108 1.20 1.21
H, - - - -0.16 -047 -0.54 -0.50 -0.50
P1 084 083 0.82 0.83 082 082 084 084
P2 084 0.84 0.82 0.83 0.82 0.82 0.83 0.84

(S) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 045 048 072 073 075 0.66 057 045
H, -0.50 -0.53 -040 0.18 023 023 024 022
C 057 060 043 0.12 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.60 -0.75 -097 -094 -093 -0.92 -0.90
Si - - - 063 102 0.12 1.19 1.21
H, - - - -0.16 -047 -0.54 -0.55 -0.50
P1 084 0.83 0.82 0.83 0.82 0.82 0.83 0.84
P2 0.84 083 0.82 0.83 082 082 083 0.4
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Table 11 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu[BiPh-H] et le silane SiHy.

H,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_TS2 VDW_Produits
Cu 041 051 066 0.69 070 0.64 043 041
H, -046 -047 -035 0.16 021 021 020 0.20
C 022 0.13 0.00 -0.27 -030 -0.30 -0.32 -0.31
(0] -049 -059 -0.74 094 094 -094 -0.89 -0.88
Si - - - 063 104 1.1 1.19 1.22
H, - - - -0.16 -048 -0.51 -049 -046
P1 027 027 027 025 026 026 028 0.27
P2 027 027 027 026 027 027 027 027

MeHCO ax | Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 041 043 069 069 070 0.65 050 041
H, -046 -049 -035 0.18 022 022 021 0.20
C 041 043 020 -0.06 -0.09 -0.09 -009 -0.10
(0] -0.52 -0.57 -0.76 -095 -095 -094 -092 -0.90
Si - - - 063 103 1.10 1.18 1.22
H, - - - -0.16 -047 -051 -050 -046
P1 027 025 027 026 026 026 027 027
P2 027 027 027 025 027 027 026 027

MeHCO eq | Réactifs VDW_TS1  Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 041 043 068 0.69 070 0.65 050 041
H, -046 -050 -035 0.18 022 022 021 0.20
C 041 043 021 -006 -0.09 -0.09 -009 -0.10
(0] -0.52 -0.57 -0.76 -095 -095 -094 -092 -0.90
Si - - - 063 103 1.10 1.18 1.22
H, - - - -0.16 -047 -051 -050 -046
P1 027 026 027 026 026 026 027 027
P2 027 027 027 025 027 027 026 027

Me,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits
Cu 041 043 070 0.69 068 064 053 041
H, -046 -050 -035 0.18 023 023 022 022
C 059 061 040 025 0.11 0.1 0.11 0.10
(0] -0.54 -0.59 -0.77 -095 -092 -095 -093 -0.90
Si - - - 063 103 1.10 1.18 1.21
H, - - - -0.16 -049 -0.51 -052 -046
Pl 027 025 027 025 026 026 026 027
P2 027 027 027 026 027 027 026 027

(R) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 041 042 073 070 0.73 0.61 045 041
H, 046 -049 -035 0.19 023 023 022 022
C 057 059 040 0.11 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.77 095 -094 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 101 1.13 120 1.21
H, - - - -0.16 -047 -0.53 -049 -046
P1 027 027 027 025 027 027 027 027
P2 027 025 027 025 026 025 026 027

(S) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 _Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 041 043 072 070 071 0.60 042 041
H, 046 -049 -035 0.19 024 023 022 022
C 057 059 040 0.11 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.77 -095 -094 -094 -090 -0.90
Si - - - 063 101 1.12 120 1.21
H, - - - -0.16 -046 -052 -047 -046
P1 027 025 026 026 026 027 027 027
P2 027 027 027 026 027 027 027 027
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Table 12 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu[BiPh-Me] et le silane SiHj.

H,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW_Produits
Cu 042 052 060 063 061 062 046 042
H, -049 -0.50 -0.39 0.16 020 021 020 0.20
C 022 0.17 002 -028 -0.30 -0.30 -0.31 -0.31
(0] -049 -0.58 -0.72 -095 -095 -093 -0.89 -0.88
Si - - - 063 102 1.12 120 1.22
H, - - - -0.16 -047 -0.52 -0.50 -049
P1 084 084 082 085 082 084 084 084
P2 084 0.84 0.82 084 082 0.83 0.83 0.84

MeHCO ax | Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 042 046 068 063 0.73 0.63 0483 042
H, -049 -0.51 -038 0.17 020 021 020 0.20
C 041 042 022 -007 -009 -009 -0.10 -0.10
(0] -0.52 -0.57 -0.74 -095 -094 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 101 1.12 1.19 122
H, - - - -0.16 -046 -0.52 -0.51 -049
P1 084 083 083 084 083 083 084 084
P2 084 084 0.83 085 0.82 0.83 083 0.4

MeHCO eq | Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 042 046 061 063 073 0.63 048 042
H, -049 -0.52 -039 0.17 020 021 020 0.20
C 041 043 023 -0.07 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(0] -0.52  -0.57 -0.75 -095 -094 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 101 1.12 1.19 1.22
H, - - - -0.16 -046 -0.52 -0.51 -049
P1 084 083 082 084 083 083 084 084
P2 084 083 0.82 085 0.82 0.83 083 0.84

Me,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits
Cu 042 046 067 067 072 064 044 042
H, -049 -0.51 -038 0.19 022 022 023 022
C 059 061 042 0.13 0.11 0.11 0.10 0.10
(0] -0.54 -059 -0.76 -095 -095 -094 -091 -0.90
Si - - - 063 103 1.10 1.19 1.21
H, - - - -0.16 -047 -051 -0.50 -0.49
Pl 084 083 083 083 083 084 084 0.4
P2 084 0.83 0.82 0.83 0.82 0.83 083 0.84

(R) PhMeCO | Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 042 046 071 067 075 0.62 044 042
H, -049 -0.50 -0.38 0.19 023 023 022 022
C 057 060 042 0.12 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.60 -0.75 -097 -094 -092 -090 -0.90
Si - - - 063 100 1.12 121 1.21
H, - - - -0.16 -046 -052 -049 -0.49
P1 084 0.83 0.83 082 082 083 0.84 0.84
P2 084 0.83 0.82 081 082 0.82 083 0.84

(S) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 _Int VDW_TS2 VDW Produits

Cu 042 041 070 0.72 0.74 0.63 046 042
H, 049 -0.52 -036 0.18 025 024 022 022
C 057 060 041 0.12 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.58 -0.75 -095 -094 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 099 1.11 120 1.21
H, - - - -0.16 -045 -0.52 -0.50 -049
P1 084 083 084 080 082 082 083 0.84
P2 0.84 0.83 0.83 082 082 0.83 0.84 0.84
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Table 13 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu[BiPh-Ph] et le silane SiHj.

H,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_TS2 VDW_Produits
Cu 046 058 0.70 073 0.75 0.66 054 046
H, -0.50 -0.50 -041 0.16 0.19 020 0.21 0.20
C 022 0.15 002 -028 -030 -0.31 -0.31 -0.31
(0] -049 -0.60 -0.72 -096 -094 -092 -090 -0.88
Si - - - 063 101 1.13 120 1.22
H, - - - -0.16 -047 -0.55 -0.53 -0.50
P1 085 0.85 0.85 0.84 0.84 084 0.84 0385
P2 085 0.84 0.84 0.83 0.84 0.84 0.85 0.85

MeHCO ax_|Réactifs VDW_ TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 046 052 067 073 075 0.63 048 046
H, -0.50 -0.53 -041 0.16 020 021 020 0.20
C 041 042 024 -007 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(0] -0.52 -0.58 -0.74 -097 -094 -092 -090 -0.90
Si - - - 063 101 1.13 1.21 1.22
H, - - - -0.16 -047 -0.53 -0.51 -0.50
P1 085 0.84 0.84 0.84 0.84 085 085 0.85
P2 085 0.85 0.85 0.83 0.84 0.85 0.85 0.85

MeHCO eq | Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 046 052 069 073 075 0.63 048 046
H, -050 -0.54 -041 0.16 020 021 020 0.20
C 041 043 024 -007 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(0] -0.52 -0.58 -0.74 -097 -094 -092 -090 -0.90
Si - - - 063 101 1.13 1.21 1.22
H, - - - -0.16 -047 -0.53 -0.51 -0.50
P1 085 0.85 0.84 0.84 0.84 085 0.85 0.85
P2 085 0.84 0.85 0.83 0.84 0.85 0.85 0.85

Me,CO Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits
Cu 046 051 0.68 073 0.75 064 048 046
H, -050 -0.54 -040 0.17 023 0.22 021 0.22
C 059 062 044 0.13 0.11 0.11 0.10 0.10
(0] -0.54 -0.60 -0.76 -097 -095 -093 -091 -0.90
Si - - - 063 101 1.13 121 1.21
H, - - - -0.16 -048 -055 -0.51 -0.50
Pl 085 0.85 0.85 0.84 0.84 0.84 085 0.85
P2 085 0.86 0.84 0.83 0.83 0.84 0.85 0.85

(R) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW _Produits

Cu 046 048 072 074 0.74 067 048 046
H, -0.50 -0.52 -040 0.19 023 024 024 022
C 057 061 045 0.12 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.75 -097 -094 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 101 109 120 1.21
H, - - - -0.16 -048 -0.53 -0.51 -0.50
P1 085 0.84 084 0.84 0.84 084 085 0.85
P2 085 0.85 0.85 0.83 0.84 0.84 085 0.85

(S) PhMeCO | Réactifs VDW_TS1 Int VDW_ TS2 VDW Produits

Cu 046 050 0.65 074 075 0.65 047 046
H, -0.50 -0.53 -040 0.18 021 023 022 022
C 057 060 044 0.11 0.11 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.60 -0.76 -096 -094 -092 -090 -0.90
Si - - - 063 102 1.11 121 1.21
H, - - - -0.16 -047 -0.54 -0.51 -0.50
P1 085 0.84 0.84 0.84 0.84 084 085 0.85
P2 085 0.85 0.85 0.83 0.84 0.84 0.85 0.85
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Table 14 — Evolution des charges atomiques le long du cycle catalytique pour
le catalyseur HCu[BiEt-H]|.PHj3 et le silane SiHjy.

H,CO Réactifs VDW_ TS tetra TS trig  Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 057 064 068 0.75 068 063 054 055
H, -0.53 -0.53 -041 -036 0.17 020 020 020 0.20
C 022 021 007 -0.01 -027 -029 -030 -031 -031
(0] 049 -057 -0.69 -074 -095 -094 -094 -0.89 -0.88
Si - - - - 063 104 1.10 121 1.22
H, - - - - -0.16 -047 -051 -053 -053
Pl 024 024 023 028 024 024 024 024 024
P2 024 023 025 025 024 025 025 023 024
P3 006 -006 -005 -003 -0.06 -0.02 -0.01 -0.06 -0.06

MeHCO ax | Réactifs VDW TS tetra TS trig Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 054 064 070 0.74 068 062 054 055
H, 053 -055 -039 036 0.18 022 021 020 020
C 041 043 025 020 -0.06 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(6] -0.52 -058 -0.71 -0.76 -096 -095 -094 -090 -0.90
Si - - - - 063 103 1.10 121 1.22
H, - - - - -0.16 -047 -051 -053 -053
Pl 024 023 022 025 024 024 024 024 024
P2 024 023 024 025 025 025 025 023 024
P3 006 -006 -004 -003 -0.05 -0.02 -0.01 -0.07 -0.06

MeHCO eq | Réactifs VDW TS tetra TS trig Int VDW TS2 VDW Produits

Cu 055 054 064 070 0.74 068 062 054 055
H, 053 -055 -039 -037 0.8 022 021 020 020
C 041 -043 025 020 -0.06 -0.09 -0.09 -0.10 -0.10
(6] -0.52 -058 -0.71 -0.76 -096 -095 -094 -090 -0.90
Si - - - - 063 103 1.10 121 1.22
H, - - - - -0.16 -047 -051 -053 -053
Pl 024 023 022 025 024 024 024 024 024
P2 024 024 024 024 025 025 025 023 024
P3 006 -006 -004 -001 -0.05 -0.02 -0.01 -0.07 -0.06

Me,CO | Réactifs VDW_ TS tetra TS trig  Int  VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 053 065 071 0.73 069 063 054 055
H, 053 -055 -037 036 0.19 023 023 0.21 0.22
C 059 061 045 040 0.13 0.11 0.11 0.10 0.10
(6] 054 -058 -0.73 -0.77 -096 -095 -095 -091 -0.90
Si - - - - 063 103 1.10 121 1.21
H, - - - - -0.16 -048 -052 -051 -053
Pl 024 024 023 024 024 024 024 024 024
P2 024 022 025 024 024 024 024 023 024
P3 006 -006 -005 -0.03 -0.05 -0.01 0.00 -0.07 -0.06
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Table 15 — Evolution des charges atomiques en fonction du catalyseur le long
du cycle catalytique lors de la formation du R-PhMeHCOSiH3.

BiEt-H.PH, |Réactifs VDW TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 055 073 075 0.70 0.64 049 055
H, -053 -054 -035 0.18 025 024 023 022
C 057 059 040 0.2 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.77 -096 -095 -094 -091 -0.90
Si - - - 063 102 108 1.18 121
H, - - - -0.16 -047 -050 051 -053
P1 024 023 025 024 024 024 024 024
P2 024 024 025 024 024 024 025 024
P3 -0.06 006 -0.03 -0.01 -001 -0.01 -003 -0.06
BiEt-Me.PH, | Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 055 064 076 064 057 044 055
H, -054 -056 -037 0.17 025 024 023 022
C 057 059 042 012 0.11 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.57 -0.76 -096 -095 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 100 1.11 120 121
H, - - - -0.16 -047 -052 050 -0.54
P1 0.80 080 0.81 080 0.79 0.80 082 0.80
P2 0.80 080 0.80 080 0.79 0.81 082 0.80
P3 -0.07 006 -001 -0.04 002 -0.01 -003 -0.07
BiEt-Ph.PH, [Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 059 049 072 079 0.75 0.67 048 0.9
H, -055 -054 -040 0.18 023 025 025 022
C 057 061 044 0.12 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.60 -0.76 -098 -094 -0.94 -090 -0.90
Si - - - 063 100 1.10 1.19 121
H, - - - -0.16 -047 -055 052 -055
P1 083 083 082 082 082 082 084 083
P2 083 083 0.82 083 082 0.82 083 0.83
P3 -0.05 0.00 -0.02 -0.05 000 0.01 -004 -0.05
BiPh-H.PH, |Réactifs VDW TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 046 072 074 072 0.66 042 055
H, -051 -052 -034 0.17 025 023 023 022
C 057 060 040 0.11 0.10 0.10 0.10 0.10
o -0.55 -0.59 -0.77 -096 -095 -0.94 -090 -0.90
Si - - - 063 101 108 1.19 121
H, - - - -0.16 -046 -0.50 -048 -0.51
P1 026 028 027 025 026 026 027 0.26
P2 025 027 027 026 027 027 027 025
P3 -0.06 002 -0.02 -0.05 -001 0.00 -005 -0.06
BiPh-Me.PH, | Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 058 059 066 072 0.65 0.70 0.55
H, -054 -055 -039 0.18 023 024 024 022
C 057 060 043 0.11 0.10 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.77 -099 -094 -094 -094 -0.90
Si - - - 063 101 109 102 121
H, - - - -0.16 -046 -052 -047 -054
P1 081 082 0.81 081 082 082 082 081
P2 082 082 0.81 081 082 083 083 0.82
P3 -0.06 006 0.00 -0.05 -001 0.00 -003 -0.06
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BiPhPhH.PH, | Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW_Produits

Cu 060 050 064 078 0.75 0.68 049 0.60
H, -056 053 -041 0.17 023 024 024 022
C 057 060 045 0.12 0.10 0.10 0.10 0.10
0} -0.55  -0.79 -0.76 -0.99 -094 -094 -0.90 -0.90
Si - - - 063 103 1.1 120 121
H, - - - -0.16 -049 -054 -052 -0.56
P1 08 085 083 084 085 085 085 0.5
P2 083 086 084 084 0.84 084 085 0.3
P3 -0.07 000 0.00 -005 0.00 -001 -004 -0.07

Table 16 — Evolution des charges atomiques en fonction du catalyseur le long
du cycle catalytique lors de la formation du S-PhMeHCOSiHj3.

BiEt-H.PH, [Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 055 072 075 068 063 044 055
H, -053 054 -035 0.18 024 024 022 022
C 057 059 040 0.12 0.10 0.01 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.59 -0.77 -096 -095 -094 -090 -0.90
Si - - - 063 103 109 120 121
H, - - - -0.16 -047 -051 -050 -0.53
P1 024 023 025 024 024 024 025 024
P2 024 024 024 024 024 024 025 024
P3 -0.06 006 -003 -0.05 -0.02 -001 -003 -0.06

BiEt-Me.PH, [ Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW_Produits
Cu 055 054 065 076 056 0.63 057 055
H, -054 -056 -038 0.17 025 023 022 022
C 057 059 042 0.12 0.11 0.0 0.10 0.10
(0] -0.55 -059 -076 097 -096 -093 -090 -0.90
Si - - - 063 101 111 120 121
H, - - - -0.16 -047 -053 -055 -0.54
P1 0.80 080 0.81 0.80 0.78 081 081 0.80
P2 0.80 080 0.81 0.81 079 081 081 0.80
P3 -0.07 006 -001 -0.03 -0.01 001 -006 -0.07

BiEt-Ph.PH, [ Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 059 049 072 079 075 065 047 059
H, -0.55 -053 -039 0.18 022 024 025 022
C 057 061 043 0.12 0.1 0.10 0.10 0.10
(0] -0.55 -0.60 -0.76 -098 -094 -092 -090 -0.90
Si - - - 063 102 110 120 121
H, - - - -0.16 -047 -054 -051 -0.55
P1 0.83 083 082 083 082 082 083 0383
P2 0.83 083 082 0.81 082 082 084 0283
P3 -0.05 0.00 -002 -006 000 -001 -001 -0.05




BiPh-H.PH, [Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 056 071 0.76 0.69 0.63 049 0.55
H, -0.51 -054 -034 0.17 023 023 025 022
C 057 060 039 0.11 0.11 011 0.10 0.10
(6] -055 059 -0.77 -096 -095 -094 092 -0.90
Si - - - 063 103 1.10 1.17 121
H, - - - -0.16 -048 -051 -051 -051
P1 026 024 027 026 027 026 026 026
P2 025 026 026 026 026 027 028 025
P3 -006 -0.06 -0.03 -005 000 0.00 -002 -0.06

BiPh-Me.PH, | Réactifs VDW_ TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 055 057 070 0.77 0.72 0.65 038  0.55
H, -0.54 055 -036 0.17 022 024 022 022
C 057 060 041 0.12 0.11 0.10 0.10 0.10
(6] -055 059 -0.76 -096 -094 -0.94 -090 -0.90
Si - - - 063 102 108 120 121
H, - - - -0.16 -046 -0.51 -048 -0.54
P1 081 082 0.83 082 082 082 086 081
P2 082 083 082 081 082 083 085 082
P3 -006 -0.64 -001 -004 -002 0.00 -003 -0.06

BiPhPhH.PH, [ Réactifs VDW_TS1 Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 0.60 051 0.69 076 0.75 0.68 050 0.60
H, -0.56 -054 -040 0.18 022 023 025 022
C 057 060 043 0.11 0.11 0.11 0.09 0.10
(6] -0.55 -0.60 -0.76 -099 -094 -092 -091 -0.90
Si - - - 063 101 109 121 1.21
H, - - - -0.16 -047 -054 -052 -056
P1 085 084 083 084 084 083 085 085
P2 083 085 084 083 084 084 085 083
P3 -007 000 -0.01 -006 -001 0.00 -001 -0.07
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Table 17 — Evolution des charges atomiques le long de la seconde étape du
cycle catalytique lors de la réduction du HoCO et du MepCO par
HSiMes.

H,CO Me,CO

BiEt-H [ Int VDW_ TS2 VDW Produits | BiEt-H | Int VDW TS2 VDW_Produits
Cu 0.69 0.70 0.78 043 040 Cu |066 0.68 0.78 040 040
H, 0.17 0.18 020 020 0.19 H, 020 020 021 022 020
C -0.28 -0.28 -0.29 -031 -0.30 C 0.12 0.12 0.11 0.11  0.11
(6] -094 095 -094 -092 -091 (6] -095 -095 -095 094 -093
Si 151 154 170 203 203 Si 151 153 1.69 202 203
H, [-022 -025 -036 -047 -045 H, |-022 -025 -036 -047 -045
P1 023 023 024 027 025 P1 024 024 024 023 025
P2 024 024 024 025 025 P2 024 024 024 025 025

BiEt-Me| Int  VDW_TS2 VDW Produits |BiEt-Me| Int  VDW_TS2 VDW_Produits
Cu 072 072 0.78 043 040 Cu 0.67 070 0.79 043 040
H, 0.16 0.17 020 020 0.19 H, 0.19 0.19 021 022 020
C -0.27 028 -0.29 -030 -0.30 C 0.13 013 0.12 0.1 0.11
(¢} -094 -096 -094 -092 -091 O -095 096 -095 093 -093
Si 151 153 171 203 203 Si 151 153 170 203 203
H, [-022 -024 -036 -049 -048 H, |-022 -024 -036 049 -048
P1 0.80 080 0.80 0.82 0.82 P1 081 081 080 0.82 0.82
P2 0.81 080 0.80 0.82 0.81 P2 081 080 080 0.82 0.81

BiEt-Ph| Int VDW TS2 VDW Produits | BiEt-Ph| Int VDW TS2 VDW Produits
Cu 0.73 080 0.80 0.58 045 Cu 073 072 081 053 045
H, 0.17 017 0.19 020 0.19 H, 0.17 019 020 022 0.20
C -0.27 -0.28 -0.30 -0.30 -0.30 C 0.13 0.13 0.12 0.12 0.11
O -096 -097 094 -092 -091 o -097 -097 -095 093 -093
Si 151 158 172 204 203 Si 151 152 170 203 203
H, [-022 -029 -037 -055 -0.50 H, |-022 -023 -037 -052 -0.50
P1 0.82 081 0.81 083 0.84 P1 082 082 081 083 0.84
P2 0.82 083 0.81 0.81 0.84 P2 082 082 081 0.82 0.84
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Table 18 — Evolution des charges atomiques le long de la seconde étape du
cycle catalytique lors de la réduction du HoCO et du MepCO par

HSi(OMe)3.
H,CO Me,CO
BiEt-H [ Int  VDW_TS2 VDW Produits | BiEt-H | Int  VDW_TS2 VDW_Produits
Cu 069 073 065 052 040 Cu 066 0.73 0.65 045 040
H, 0.17 0.19 020 0.21 0.20 H, 020 025 025 023 023
C -0.28 -0.29 -030 -030 -0.31 C 0.12 0.11 0.11 0.10 0.10
O -094 -099 -098 -096 -0.94 (6] -095 -099 -099 -095 -0.94
Si 2.10 229 242 248 247 Si 2.10 228 243 248 247
H, -0.27 -049 -054 -052 -045 H, -0.27 -049 -0.55 -048 -045
P1 023 024 025 025 025 P1 024 024 024 025 025
P2 024 024 024 0.24 0.25 P2 024 024 024 0.24 0.25
BiEt-Me| Int VDW_ TS2 VDW Produits [BiEt-Me| Int  VDW_TS2 VDW _Produits
Cu 072 074 065 042 040 Cu 0.67 0.75 0.66 043 040
H, 0.16 0.19 021 020 020 H, 0.19 025 024 022 023
C -0.27 -029 -030 -031 -0.31 C 0.13 0.11 0.11 0.11 0.10
(0] -094 -098 -098 -094 -094 (6] -095 -099 -098 -096 -0.94
Si 210 227 243 247 247 Si 2.10 227 244 248 247
H, -0.27 -049 -056 -049 -048 H, -0.27 -048 -056 -049 -048
P1 080 081 081 082 0.82 P1 081 0.80 0.80 0.82 0.82
P2 081 081 0.81 0381 0.81 P2 0.81 0.80 0.81 0.81 0.81
BiEt-Ph| Int VDW_TS2 VDW Produits | BiEt-Ph| Int VDW_ TS2 VDW Produits
Cu 073 059 068 0.76 045 Cu 073 077 0.69 047 045
H, 0.17 021 021 022 020 H, 0.17 024 022 023 023
C -0.27 -031 030 -030 -0.31 C 0.13 0.11 0.11 0.11 0.10
(0] -096 -093 -098 -098 -0.94 (0] -0.97 -099 -099 -095 -0.94
Si 210 248 244 227 2.47 Si 2.10 227 243 248 247
H, -0.27 -055 -056 -049 -0.50 H, -0.27 -049 -0.56 -0.52 -0.50
P1 082 083 083 082 0.84 P1 082 0.81 0.83 0.5 0.84
P2 082 081 082 082 0.84 P2 082 0.82 0.82 0.85 0.84




