
Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Zu denComputersimulationenderDynamikvon β-CyclodextrinenundWasserim Kristallverbundhabe
ich die β-Cyclodextrinstrukturen, die in derArbeitsgruppeSaengervon HerrnDr. Steiner1994bei ver-
schiedenenFeuchtengel̈ost wurden,als Grundlagenfür meineMolekulardynamik(MD)-Simulationen
verwendet.Die Fragenach der Güte der MD-Simulationenhabeich einerseitsdurch Vergleich der

”
rootmeansquare“ (rms)-FluktuationenderAtomkoordinatenderβ-Cyclodextrinein derMD-Simulation

mit den isotropenVerrückungsparameternder Kristallstrukturenüberpr̈uft. Dabeizeigt sich einegute
Übereinstimmungfür die Ringatome,aberaucherḧohteFlexibilit ät derperipherenAtomederβ-Cyclo-
dextrine. Ich habeauchdieAufteilungderUnordnungaufdiekristallineunddiemolekulareUnordnung
untersucht.Dies hat gezeigt,daßdie Anteile der Kristallunordnungund der molekularenUnordnung
bei denRingatomenungef̈ahr gleichgroßsindundderAnteil dermolekularenUnordnungbei denpe-
ripherenAtomengrößerist als der kristalline Anteil. DieseUnterscheidungist im Gegensatzzum Ex-
perimentin denAuswertungenzu denMD-Simulationenmöglich. Andererseitswird die Auswirkung
dieserFlexibilit ät aufdie VerteilungsdichteneinigerTorsionswinkel undweitererStrukturparameterder
β-Cyclodextrine untersucht.Hier ergebensich Abweichungenzu denausexperimentellenMessungen
bestimmtenParametern,derenUrsachein dermangelhaftenEignungderCHARMM-Energiefunktionfür
Zuckermolek̈ule liegendürfte. Insgesamtergebensichim Vergleichmit experimentellenDatenderKri-
stallstrukturanalyse qualitativ guteÜbereinstimmungenderSimulationsergebnissefür denMolekülauf-
bauundseineDynamik.
Anschließendwerdendie Musterund Lebensdauervon Wasserstoffbrücken im Kristall untersucht,die
die Strukturderβ-Cyclodextrinmolek̈ule unddesKristalls stabilisieren.Für Wasserstoffbrückenbindun-
genund derenStrukturund Dynamik - Lebensdauerund Bindungswechsel- erhalteich ausdenMD-
SimulationenErgebnisse,die mit experimentellenDatenin vielenAspektenqualitativ, in einigenauch
quantitativ verglichenwerdenkönnen.EshabensichdeutlicheAbhängigkeitenvonderFeuchtedesKri-
stallsgezeigt.Bei denMD-Simulationenmit geringerFeuchtesindnichtmehrausreichendvieleWasser-
molek̈ule zur Stabilisierungvorhandenund bei denMD-Simulationenmit hoherFeuchtekonkurrieren
die Wassermolek̈ule untereinanderund könnendeshalbkeinestabilengrößerenWasserstoffbrückensy-
stemebilden.Ein interessanteHerausforderungfür eineFortsetzungdieserUntersuchungenstellt eine
zeitaufgel̈osteStudiederWasserstoffbrückenwechsel dar. Mit diesenSimulationenlassensichneueEf-
fektefinden,die danngezieltdurchExperimentebesẗatigt werdenkönnen.
Der wichtigsteund abschließendePunkt der Auswertungder MD-Simulationenbetrifft die Dynamik
der Wassermolek̈ule im β-Cyclodextrinkristall. Dazuhabeich die DiffusionskonstantedesWassersim
Kristall bestimmtunddie Diffusionsrichtunguntersucht,wozuim AnhangD ein schnellerAlgorithmus
zur BestimmungderRichtungsmaximaentwickelt wurde.Mit dieserMethodekonnteein geschlossener
Diffusionsweg durchdenKristall bestimmtwerden,der durchdie β-Cyclodextrinringstruktur verläuft
unddereineVerbindungderWassermolek̈ule in denCyclodextrinringenmit denWassermolek̈ulen au-
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ßerhalbzuläßt.Bei derDiffusiongibt esauchim anisotropenFall einewennauchaufwendigesodoch
darstellbareLösung,auf die am Endevon Abschnitt2.5.1hingewiesenwird. Ihre Behandlungsprengt
denRahmendieserArbeit; siesoll in einerAnschlußuntersuchung behandeltwerden.
Das neu entwickelte Simulationsprogrammbietet mit der Verwendungvon Zellenlistenim Vergleich
zu der Verletlistein CHARMM partiell Rechenzeitvorteile. Hier soIlen Anschlußuntersuchungen für
weitereOptimierungsorgen,wobei beachtetwerdenmuß,daßdabeikeineArtefaktedurcheventuelle
Vereinfachungenerzeugtwerden.


