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Verstandnis von Naturphanomenen umversitétﬂ

Weshalb andert sich die
Eigenschaft einer Tablette?

If

Warum findet der Gecko
an einer Glaswand Halt?

m Klassisch ist dieser Effekt nicht m “Gecko’-Krafte stabilisieren auch
erklarbar die Tablette

@ Moderne Quantenmechanik ist flr m FUr den Herstellungsprozess und
dessen Beschreibung notwendig Dosierung relevant
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Die exakte Simulation biologischer "
Systeme ist zu rechenintensiv universitétbonn

Paul Adrian Maurice
Dirac (1902-1984)

=
Q
"The underlying N
physical laws (...) of e
. Alter des
a large part of physics and the N - ( >
] whole of chemistry Universums H20/1000
are thus completely known,
and the difficulty is only that Monate - ( 5 )
the exact application of these “'szo 2 ~N 7
laws leads to equations 5
much too complicated Stunden "‘H N
to be soluble"’ : ) )
T T T
#Molecules
[P A. M. Dirac, Proc. Roy. Soc.Ser. A, 1929, 123, 714 Proc. Roy. Soc.Ser. A123, 714 (1929)
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Fokus der Arbeit auf Theorie

universitatbonn

mathe-
matisches
Modell

SN\

i experiment.
numerische _ p

Simulation Beobachtung
Keine Experimente!
Konrad Adenauer
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Bisherige Theorieansatze "
am Beispiel elektronischer Systeme universitatbonn

Elektronisches System

Walter Kohn

Erwin Schrodinger (1923-2016)

(1887-1961)

Elektronendichte
(Nobelpreis fur Chemie 1998)

Wellenfunktion
(Nobelpreis fur Physik 1933)

il
HIw) = Elwy )

Prinzipiell exakt, N&herungen, die zu
aber kompliziert zu I6sen einfacherer Losung fuihren
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Dichtefunktional kann "
van-der-Waals-Kraft nicht beschreiben universitdtbonn

mchtefunkﬁona.
X
4

Wellenfunktion —»,':w e~

van-der- V

Waals-Kraft

Rechenzeit x

Losungs- Rechenzeit reduzieren um Korrekturterm far

ansétze durch numerische Tricks vdW-Krafte erganzen
(mein Fokus)

Représentative Anwendungen
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Van-der-Waals-Krafte entstehen '1
durch NU"punktsﬂuktuationen universititbonn

Klassi\sch , Quantenn{echanils
Statisches Minimum Nullpunktsfluktuation

Nicht-klassische Wechselwirkung

a Gekoppelte Nullpunkisfluktuation fihrt zu attraktiver Kraft

a Van-der-Waals- oder London-Dispersionswechselwirkung von
entscheidender Relevanz fir alle biologischen und organischen Systeme
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Semiklassische vdW Korrektur .4
universitatbonn

Modell = Dichtefunktional + D3 Korrektur(?:*!

Konstruktion Eigenschaft

a van-der-Waals-Koeffizienten fiir a Modellgenauigkeit vergleichbar mit
Modellsysteme berechnet deutlich aufwandigeren Methoden

a Partitionierung auf Atome anstatt a Extrem schnell: ~ Sekunden
Beschreibung aller Elektronen

= Anwendung auf Kopplungen von m Anwendbarkeit fir alle Elemente
bis zu drei Atomen mdglich bis Plutonium — Beschreibung

aller relevanten Systeme

Pioniert (u.a.) durch Prof. Grimme:
[2l. Grimme, J. Antony, S. Ehrlich, H. Krieg, J. Chem. Phys. 132, 154104 (2010)
Bls. Grimme, A. Hansen, JGB, C. Bannwarth, Chem. Rev. 116, 5105 (2016)
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Weiterentwicklung der D3 Korrektur A

Periodizitat [* Semiempirik’°!
4 5 ‘\.r L « ‘&.r L4
L E T Ao DFT-D3
@ < Rre 5
-— (‘ ‘U 5] m . 3941
ol S S oy ¢ g
Nl d o/ : o
i .\: — ;/., :
el e .
o - c Rechenzeit
Ermdglicht Beschreibung Kombination mit noch schnelleren
von Kristallen Q;) °) Methoden reduziert Rechenzeit
R

141)GB, S. Grimme, Top. Curr. Chem. 345, 1 (2014)
JGB, M. Alessio, B. Civalleri, M. F. Peintinger, T. Bredow, S. Grimme, J. Phys. Chem. A 117, 9282 (2013)
181yGB, S. Grimme, J. Phys. Chem. Lett. 5, 1785 (2014)
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Benchmarktest der D3 Korrektur 4
universitatbonn

Benchmarking'®!
40 T T
lin. corr
% 7| Tpss.D3 v 0ss 1 = Test von Methoden an
. B3LYP/S x 033 :
30 - DFTB3-D3 + 093 v X Referenzsystemen notwendig

T DFTB3 e 0s2 | ¢ .

err 4 5 a Die entwickelten Methoden fihren

= ICE10 o - .

L P zu einer enormen Verbesserung

s Vi : . :

50 S a Bis heute gibt es keine andere
0 T e ] Methode, die bei gleicher Effizienz
sh e e . eine ahnliche Genauigkeit erreicht
0 1® '; * % | * !

0 5 10 15 20 25 30 35 40
E,ef / keal-mol ™

[G]JGB, T. Maas, S. Grimme, J. Chem. Phys. 142, 124104 (2015)
JGB, M. Hochheim, T. Bredow, S. Grimme, J. Phys. Chem. Lett. 5, 4275 (2014)
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Vorhersage von KrIStaIIelgenschaften universitétﬂ

Strukturvorhersagel”]
Lewis-Struktur Vorhersage Polymorph Landschaft
BRI

BCES >
2> 2
> "I:".»Z»f
» =2 % "mégliche
o i PAtemaivd
Form 111 1
Form 2

Massendichte

Bindungsverhaltnissel®! Spinzustand!®!
e A
; , 2
LA

R\ =3

[71a. M. Reilly, et al. Acta Cryst. B72, 439 (2016) JGB, S. Grimme, Acta Cryst. B 72, 502 (2016)
[B]JGB, G. Bender, J. Ren, A. Hansen, S. Grimme, H. Eckert, C. G. Daniliuc, G. Kehr, G. Erker, Organometallics 33, 5358 (2014)
Blp, Schweinfurth, S. Demeshko, S. Hohloch, M. Steinmetz, JGB, S. Dechert, F. Meyer, S. Grimme, B. Sarkar Inorg. Chem. 53,
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Beschreibung groBer Systeme "
unter realistischen Bedingungen universitatbonn

DNA-Strukturt® Co-Adsorption!'%

weitere Kooperationen in Arbeit

[Q]JGB, E. Caldeweyher, S. Grimme, Phys. Chem. Chem. Phys. 18, 15519 (2016)
S. Grimme, JGB, C. Bannwarth, A. Hansen, Phys. Chem. Chem. Phys. 143, 54107 (2015)
[19] in Vorbereitung
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Zusammenfassung umversitétﬂ

m Theoretische Modellierung hilft bei der
Beschreibung von Naturphanomenen

m In meiner Dissertation wurden w Q'.‘i_‘:"
Elektronenstrukturmethoden substantiell R
weiterentwickelt

syster

m Diese Methoden wurden erfolgreich
angewendet

Ausblick und weitere Verbesserungen

a Berechnung neuer Eigenschaften zur
Entwicklung moderner Materialien verwenden

m Strukturvorhersage im Entwicklungsprozess
von Pharmazeutika einsetzen
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