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2.22 Ecken-undFlächennumerierung. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 40
2.23 Ikosaeder-Dodekaeder-Dreieckseinteilung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 41
2.24 Ikosaeder-Dreiecksnetz . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 41
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4.1 Temperatur- undEnergieverläufe24 β-Cyclodextrine (0ps- 200ps) . . . . . . . . . . . 58
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2 Flächenschema. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 130
3 Skizzezu Gleichung(1) . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 131
4 SkizzezumSeitencosinussatz. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 133
5 SkizzezumBreitenbereichϕ ��� � 28� � 0� 	 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 134
6 SkizzezumBreitenbereichϕ ��� � 60� � � 28� 	 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 136
7 SkizzezumBreitenbereichϕ ��� 28� � 60� 	 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 137
8 SkizzezumBreitenbereichϕ ��� 0� � 28� 	 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 137



Tabellenverzeichnis

2.1 AbmessungenundEigenschaftenvon Cyclodextrinmolek̈ulen . . . . . . . . . . . . . . 18
2.2 MaßederKristalleinheitszellenundAnzahlderWassermolek̈ule . . . . . . . . . . . . . 21
2.3 DonatorenundAkzeptorenbei Wasserstoffbrückenbindungen . . . . . . . . . . . . . . 21
2.4 Kriterien für starke oderschwacheWasserstoffbrückenbindungen. . . . . . . . . . . . . 22
2.5 ElementareGrundgr̈oßenfür DodekaederundIkosaeder . . . . . . . . . . . . . . . . . 39
2.6 BelegungderKugeloberfl̈achen. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 42

3.1 Vergleichvon n2 undnlog2n . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 53

5.1 Torsionswinkel zwischenGlucoseringenin derKristallstrukturanalyse . . . . . . . . . . 76
5.2 Torsionswinkel zwischenGlucoseringenbeidenMD-SimulationendesgroßenSystems. 82
5.3 Torsionswinkel χ in derKristallstrukturanalyse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85
5.4 Torsionswinkel χ bei denMD-SimulationendesgroßenSystems. . . . . . . . . . . . . 88
5.5 Bindungswinkel ω in derKristallstrukturanalyse. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 89
5.6 Bindungswinkel ω bei denMD-SimulationendesgroßenSystems . . . . . . . . . . . . 90
5.7 O(4)-Distanzenin derKristallstrukturanalyse . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 92
5.8 O(4)-Distanzenbei denMD-SimulationendesgroßenSystems. . . . . . . . . . . . . . 95
5.9 IntramolekulareWasserstoffbrücken in derKristallstrukturanalyse . . . . . . . . . . . . 101
5.10 IntramolekulareWasserstoffbrückenbei denMD-Simulationen. . . . . . . . . . . . . . 102
5.11 IntermolekulareWasserstoffbrücken in derKristallstrukturanalyse . . . . . . . . . . . . 105
5.12 IntermolekulareWasserstoffbrückenbei denMD-Simulationen. . . . . . . . . . . . . . 107
5.13 Vergleichvon Wasserstoffbrückenmit Wassermolek̈ulen . . . . . . . . . . . . . . . . . 108
5.14 IntermolekulareWasserstoffbrückensystemebei denMD-Simulationen. . . . . . . . . . 109
5.15 Diffusionsrichtungenund-konstantenfür verschiedeneKugelradien . . . . . . . . . . . 112
5.16 Diffusionsrichtungenund-konstantenfür verschiedeneKugelpositionen. . . . . . . . . 114

1 Schrittzahlentabelle. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 125
2 Torsionswinkel zwischenGlucoseringenbeidenMD-SimulationendeskleinenSystems 126
3 Bindungswinkel ω bei denMD-SimulationendeskleinenSystems . . . . . . . . . . . . 127
4 O(4)-Distanzenbei denMD-SimulationendeskleinenSystems. . . . . . . . . . . . . . 128

7





Summary and Outlook

ThisPhDthesisis entitled’Efficient computersimulationsof thestructureandthedynamicsof β-cyclo-
dextrins andwaterin crystallinestructures’.Thestructuresweresolved experimentallyat differenthu-
miditiesby Dr Steiner1994in thegroupof ProfDr Saenger. I verifiedthesimulationswith acomparison
of the root meansquare(rms)fluctuationsof themoleculardynamics(md) simulationsandthecrystal
structure.Thereis goodagreementof the rms fluctuationsof the atomsin the glucoserings between
the datafrom the simulationsand the experiment.The outeratomshave a larger flexibility in the si-
mulationsthanin theexperiment.I investigatedthedifferenttypesof disorderin themolecularandin
thecrystallinepart.This shows that thecrystallinepart lookslike themolecularpartof disorderfor the
atomsof the glucoserings.The molecularpart of thedisorderis larger thanthe crystallinepart of the
disorderfor theouteratoms.This additionalcharacterisationof disorderis possibleon simulations,but
difficult in experiments.Theeffectsof theflexibility on thedistribution of sometorsionanglesandother
structuralparametersof theβ-cyclodextrins wereinvestigatedtoo.Somedeviationsfrom theexperiment
with respectto sugarsbecameevident. Thesedifferencesaredue to a weaknessin the quality of the
energy functionin CHARMM. All of my comparisonsindicate,thatthereis agoodprincipalagreement
betweenthemeasurementandthesimulationdatadescribingthestructureanddynamicsof thecrystals
of theβ-cyclodextrins.
The patternand the lifetimes of hydrogenbondsin the crystalwere calculated.The hydrogenbonds
stabilizethestructureof thecrystalandtheβ-cyclodextrin molecules.I get resultsfor thestructureand
dynamicsof thehydrogenbondsfrom themd simulations.Theseresultscorrelatewith theexperimental
resultsqualitatively in many aspectsandquantitatively in someaspects.Thereis anobviousdependency
on the humidity of the crystal. Thereare not enoughwater moleculesin the crystal to stabilizethe
structureat low humidity. At high humidity thewatermoleculescompetewith oneanother, so they do
notform largersystemsof hydrogenbonds.An interestingaspectfor thecontinuationof thisinvestigation
is a time resolved studyof thechangesof hydrogenbonds.It might be possibleto find new effectsby
thesesimulations,whichcanbetestedby experiments.
Themostimportantpointof theevaluationof themdsimulationsis thedynamicsof thewatermolecules
in thecrystal.I determinethediffusionconstantandpathof waterin thecrystal.To do this, I have deve-
lopeda fastalgorithmto derive themostprobabledrift direction.It waspossibleto find a diffusionpath
throughthecrystal,which goesthroughthe β-cyclodextrin rings.The innerandouterwatermolecules
areconnectedby thisdiffusionpath.
Thenewly developedsimulationprogramhasadvantagesin CPUtime comparedto CHARMM. This is
dueto theusageof a list of cellsinsteadof theVerletlist.
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