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abstrakt:

V nasem projektu jsme studovali fyzikalné-chemické vlastnosti molekul feSenim
Schrédingerovy rovnice, pfedev§sim Hartree-Fockovou metodou. Pomoci vypocti v programu
Psi4 jsme ovéftili zakladni poucky platné v chemii, jako je tvar disociaénich kiivek a pribéh

reakci.

1. Uvod:

S postupnym navySovanim vypocetni kapacity pocitaci je ¢im dal vic ¢asové a finan¢né
vyhodné modelovat reakce v pocitaci misto zdlouhavé prace v laboratofi. Nejcastéji pocitané
charakteristiky molekul jsou jejich energie, geometrie, spektralni vlastnosti nebo elektronické
struktury (fad vazby). Tyto zplsoby se pouzivaji zejména k piedpovidani vlastnosti obtizné
syntetizovatelnych latek (naptiklad ve vyvoji 1ékti nebo pro vyrobu molekularni elektroniky),

kdy je vyhodnéjsi zkoumané latky nejdiive vymodelovat.

Pocitate mizeme taktéz vyuzit na zkouméani mechanismil reakci nebo na vysvétlovani
molekulového spektra. Vzhledem k rGznym aproximacim (nepfesnostem) je vzdy vhodné

vysledky ovéfit experimentalni metodou.
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2. Teorie;

2.1 Schrodingerova rovnice:

Schrédingerova rovnice (dale SR) je pohybova rovnice nerelativistické kvantové teorie. Jejim

zakladem je tzv. vinova funkce popisujici pohyb ¢astice (V). (Matousek 2023)
H(X) = Ep(X)

Vzhledem k tomu, Ze se ¥ u vétSiny stabilnich systéma ¢asem neméni, mliizeme pocitat s tzv.
bezcasovou Schrodingerovou rovnici. Ta na pravé strané obsahuje ¥ nasobenou celkovou
energii systému (E) a na levé strané operator Hamiltonianu ptisobici na ¥ (hamiltonian popisuje

dynamiku systému).(Matousek 2023)

Vzhledem k tomu, Ze bezCasova SR je prakticky analyticky nefeSitelna, je tieba ji feSit
numericky pomoci pocitace. V praxi se k témto vypoctim vyuZivaji iteratni metody, kdy se
vezme pocatecni odhad vinové funkce a postupné se odpocitava optimalizovana vinova funkce

s celkovou energii.(Matousek 2023)

2.2 Hartree-Fockova aproximace:

HF je zptisob vypoctu patfici mezi ab initio (metody zkoumajici vinové funkce). Uvazuje o
casticich jako o nezévislych slozkach, které jsou ovlivnéné pouze aproximovanym elektrickym

potencidlem oblaku elektronovych orbitalt v molekule. (Plackova, 2016)
Hmol =T+ 17e—j + 17e—e

Mezi jeji hlavni vyhody patii pifevod viceelektronové SR do jednoelektronovych rovnic
vyjadiujicich jednoelektronovou vinovou funkci. Tato funkce se nazyva orbital, popisuje

chovani daného elektronu a urcuje tzv. orbitalni energii. (Plackova, 2016)

Nezavislost vypoctl je naruSovana interakcemi mezi elektrony — tvary orbitalll, které se méni

v zéavislosti na pohybu ostatnich ¢astic v ndmi pocitaném systému. Z diivodu minimalizace



nepfesnosti a chybovosti se feSeni provadi iterativné, kdy se v kazdém kroku upfesiuje

elektricky potencial prostoru, ve kterém se pohybuje dana Castice. (Plackova, 2016)
3. Vypocty
3.1 Disociacni krivky:

Disocia¢ni kiivka vyjadiuje vazebnou energii E [Ha = 27,21 eV ] ve vazbé mezi ¢asticemi
vzhledem k vzdalenosti r [A= 1071 m]. Ovéfili jsme pomoci vypodti, Ze vétina kiivek
diatomickych molekul ma podobny pribéh, odlisSny v poloze, hloubce a Sifce minima

(odpovidajici délce, energii a tuhosti vazby). Na grafech jsou vidét kiivky pro tii rizné

halogenovodiky.
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3.2 Tranzitni krivka

Tranzitni kiivka, neboli reakéni koordinata, popisuje pribéh reakce od reaktanti k

produktiim. Pfi vykresleni grafu energie v systému v zavislosti na vzdéalenosti mezi atomy



dostaneme nasledujici obrazek. V ném vidime dvé minima odpovidajici reaktantiim,

produktim a jedno maximum odpovidajici tranzitnimu stavu.

Tranzitni kfivka CO2+C --> CO+CO
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V pribéhu projektu jsme se seznamili S vypocetnimi metodami kvantové chemie (se
Schrodingerovou rovnici a Hartree-Fockovou metodou). Pomoci nich jsme urcili disociaéni
ktivky a rovnovazné polohy atomti v molekulach. Dale jsme prozkoumali tranzitni kiivku

pfechodu oxidu uhli¢itého na oxid uhelnaty.
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