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/Einleitung \

Die Entstehung von Cokristallen, d.h. die Bildung von kristallinen Festkorpern in denen mehrere unterschiedliche Komponenten durch
nicht-kovalente Wechselwirkungen zusammengehalten werden, ist weitestgehend unverstanden. Da der Vorgang der Kristallisation
im Allgemeinen zur Reinigung von Stoffen angewendet wird, ist die Bildung von molekularen Cokristallen umso erstaunlicher. Cokris-
talle stellen ein aktuelles Forschungsgebiet der pharmazeutischen Industrie dar, da unter anderem das Loslichkeitsverhalten von
Cokristallen verschieden mit der Loslichkeit der Reinkomponenten sein kann. Um nun zu verstehen, warum einige Stoffe Cokristalle
bilden, ist es notwendig den Mechanismus der Kristallbildung genau zu untersuchen. Die experimentellen Untersuchungsmoglichkel-
ten solcher molekularer Prozesse sind jedoch schnell erschopft. Eine theoretische Moglichkeit, Kristallisationsvorgange zu verste-
hen, bietet die Molekulardynamische (MD)-Simulation. Hierzu werden akkurate Modellpotentiale fur die Systeme benotigt. Nachfol-
gend werden nun zwei akkurate site-site-Modellpotentiale fur das Acetylen-Pyrazin- und das Pyrazin-Pyrazin-Dimer vorgestellt, die in
\der Lage sind, alle Aspekte der intermolekularen Wechselwirkung zwischen den Dimersystemen genau zu beschreiben. /
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Berechnet mit den Modellpotentialen von Acetylen-Pyrazine und
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Technische Detalls

Um ein analytisches Modellpotential zu entwickeln sind quantenme-
chanische Referenzwechselwirkungsenergien der Dimersysteme not-
wendig.

Als geeignete Methode zur Beschreibung der intermolekularen Wech- v
selwirkungen hat sich DFT-SAPT bewahrt. Im Rahmen von DFT-SAPT +

wird die Wechselwirkungsenergie als Summe von Einzelbeitragen aus-
gedruckt:
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Eint — Ef(zl) + Ef(zx)ch + E( Zi + E(:U)ch nd + Ec(izgp + Ef(za;)ch—disp T 5(HF)
Als analytisches Modellpotential verwenden wir ein modifiziertes Pyrazin - Pyrazin:
Buckingham Potential, das die Wechselwirkungsenergien zwischen
den Monomeren als ,paarweise” additiv beschreibt.
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Die Fitparameter (a,3,C,c) wurden uber eine Kombination eines Simu-
lated Annealing- und eines Full Newton-Allgorithmus durch Minimie-
rung der Funktion Q bestimmt.
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Mit Hilfe der bestimmen Fitparameter lassen sich nun uber das Modell- ) e B
potential die Wechselwirkungsenergien fur die Dimersysteme berech- 1

nen. Eine Auftragung dieser Modellenergien gegen die Referenzener-
gien erlaubt eine qualitative Beurteilung der Gute der Fitparameter.
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Zusammenfassung und Ausblick

Mit den hier vorgestellten Modellpotentialen ist es nun moglich, Geome-
trieoptimierungen und molekulardynamische Simulationen von Acety-
len-Pyrazin Clustern durchzufuhren. Die so erhaltenen thermodynami-
o 1 of schen und strukturellen Daten konnen zum Verstandnis der Bildung von

o Cokristallen beitragen.
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