KVANTEKEMI =

Fra kvantekemi til Al:

Nye voerktgjer
il overfladekemi

Kvantekemi gav os evnen fil at forstd kemiske processer pd
atomart niveau. Al gar det nu muligt at anvende denne forstéelse
pd& realistiske og komplekse systemer.

Af Mie Andersen, Marius Juul Nielsen niak — et gennembrud, der forte til Nobelpriser i kemi i 1918 og

og Luuk Kempen, Institut for Fysik og Astronomi, 1931.

Aarhus Universitet Fra 1990’erne blev det muligt at supplere laboratorieforseg
med computerberegninger. Fremskridt inden for kvantekemi-

Forskning i, hvordan faste stoffers overflader kan katalysere ske metoder, iser tethedsfunktionalteori (DFT), gjorde det

kemiske reaktioner, gar over 100 ar tilbage. Et af de mest muligt med hej nejagtighed at beskrive molekylaere processer

kendte eksempler er Fritz Haber og Carl Boschs udvikling af som dannelse og brydning af kemiske bindinger.
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Figur 1. Reaktion mellem CO, og H pd (a) simpel model af kobberbaseret materiale og (b) mere kompleks model af greenseflade
mellem metal- og oxidkomponenter i et katalysatormateriale med mange forskellige typer reaktionssteder. (c) Reaktionsnetvoerk for
konvertering af CO, til kemiske produkter som CO, CH, og CH,OH.
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Beregningsmetoder

Kvantemekanik

Kemiske reaktioner bestemmes af, hvordan elektroner

og atomkerner vekselvirker. Kvantemekanikken giver i
princippet mulighed for at beregne disse vekselvirkninger
og dermed systemets energi. I praksis er beregningerne
(via Schrodingerligningen, vist nedenfor) dog meget krae-
vende, is@r nar mange atomer og elektroner skal beskrives
samtidig.
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Teethedsfunktionalteori (DFT)

DFT er en kvantekemisk metode, der gor det muligt at be-
regne energier og krafter for systemer med mange atomer
ved at bruge en simplere model for vekselvirkningerne
mellem elektronerne. DFT bruges derfor ofte som refe-
rence, ndr man vil forstd kemiske reaktioner pa atomart
niveau.

Maskinleeringspotentialer

Et maskinleringspotentiale kan i stedet leere sammenhen-
gen mellem atomernes placering og den energi og de kref-
ter, som en kvantekemisk beregning ville give. Dermed
bliver det muligt at udfere beregninger for meget storre
systemer og over lengere tidsskalaer end muligt med DFT.

Energi

— Krafter

Universelle maskinlzeringspotentialer

Her tages skridtet videre. I stedet for at treene til ét bestemt
materiale, treenes de pa meget store datasat, der dekker
mange forskellige grundstoffer og kemiske strukturer.
Malet er at fa én model, der kan bruges pa tvars af mange
typer kemi.
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beregninger kraver betydelige computerressourcer. Derfor har
beregningsstudier af katalyse traditionelt vaeret begrenset til
steerkt forsimplede modeller af overflader og reaktionsmeka-
nismer (figur 1a, side 9). Denne situation er nu ved at endre
sig markant. Nye Al-baserede metoder kan udfere beregninger
med en hastighed, der tidligere var utaenkelig, samtidig med

at de bevarer en ngjagtighed taet pA DFT. Det abner mulighed
for at studere langt mere realistiske katalysatorer og kemiske
processer end hidtil.

Maskinlceringspotentialer
En af de vigtigste udviklinger inden for Al-baserede bereg-
ningsmetoder er maskinlaringspotentialer baseret pa neurale
netvaerk [1]. Pa fa ar har de revolutioneret beregninger inden
for katalyse og overfladekemi samt relaterede discipliner som
biokemi og materialefysik. Et neuralt netvaerk bestar af mange
forbundne enheder, kaldet neuroner. Man kan betragte det som
en fleksibel matematisk model med et meget stort antal para-
metre, som automatisk tilpasses et datasat under traeningen.
For maskinlaringspotentialer bestéar treningsdata af atomare
strukturer — for eksempel molekyler eller faste stoffer — samt
deres energier og de krafter, der virker pé atomerne. Disse
data beregnes med kvantekemiske metoder som DFT. Under
treeningen justeres modellens parametre, sé den larer sam-
menha&ngen mellem atomernes placering og systemets energi
og kreefter. Nar treeningen er afsluttet, kan modellen effektivt
forudsige energier og krafter for nye atomare strukturer uden
at skulle udfere en ny kvantekemisk beregning.

Al til katalyse

I vores forskning udvikler vi Al-baserede beregningsmetoder
til at designe katalysatorer, der kan omdanne drivhusgassen
CO, til vaerdifulde kemiske produkter som metanol. En central
udfordring er, at realistiske katalysatorer er langt mere kom-
plekse end de idealiserede modeller, der traditionelt anvendes
i beregninger. De bestar ofte af flere materialer, for eksempel
metaller og oxider, og de kemiske reaktioner kan folge mange
forskellige reaktionsveje (figur 1b og c, side 9).

Pé en simpel metaloverflade, for eksempel kobber, findes
kun fa forskellige typer reaktionssteder (sites), hvor molekyler
kan adsorbere og reagere. P4 en mere realistisk katalysator
med bade oxid- og metalkomponenter findes der derimod et
stort antal ikke-eekvivalente sites, som alle kan have forskellige
kemiske egenskaber. For at forsta katalysatoren ma man derfor
undersoge reaktioner pd mange forskellige sites pa overfla-
den, hvilket hurtigt forer til et meget stort antal nedvendige
beregninger.

I et nyligt studie udviklede vi et maskinleringspotentiale,
der kan forudsige reaktionsbarrierer pa tvers af de mange for-
skellige sites pa oxidpartikler understottet af en metaloverflade
[2]. Modellen gor det muligt at beregne reaktionsbarrierer med
en ngjagtighed tet pd DFT, men til en brokdel af beregnings-
omkostningerne. Dermed bliver det praktisk muligt systema-
tisk at kortlaegge, hvordan den lokale atomstruktur pavirker
katalysatorens aktivitet, og hvilke egenskaber der gor bestemte
steder mere aktive end andre.
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Figur 2. Model af karbonbaseret stavkorn (her grafén - et enkelt
lag af grafit) med is af H,O og CO,, som er blandf de mest
udbredte molekyler i gasskyer i rummet. Modellen er konstru-
eret ved brug af molekyldynamik-simuleringer drevet of et
maskinlceringspotentiale.

Universelle maskinlceringspotentialer

En af de mest markante nyskabelser i de senere ar er fremkom-
sten af universelle maskinlaeringspotentialer. Hvor traditionelle
maskinlaeringspotentialer ofte udvikles til ét specifikt materia-
le eller problem, forseger universelle modeller at lzere generelle
menstre pa tvaers af hele det kemiske rum [3].

Udviklingen kan sammenlignes med den rolle, som Chat-
GPT og andre large language models (LLM’er) har faet inden
for tekstbehandling. LLM’er treenes pa enorme tekstmangder
og kan derfor generere meningsfuld tekst om nesten ethvert
emne. P4 samme made traenes universelle maskinlaerings-
potentialer pa store mangder kvantekemiske data, sa de kan
forudsige energier og krafter for mange forskellige kemiske
strukturer — fra smd molekyler og krystaller til kemiske reak-
tioner i gasfasen eller pa overflader.

Ligesom LLM’er er de universelle modeller dog ikke fejlfrie.
Som vi har vist i et nyligt studie [4], kan de give upracise
resultater for katalytiske systemer, der ligger uden for de
typer af strukturer, de er treenet pd, eller for s@rligt vanskelige
kemiske problemstillinger. Alligevel udvikler feltet sig med
en bemarkelsesverdig hastighed. Nye modeller offentliggores
hver méned og opnér stadig hejere ngjagtighed og bedre evne
til at generalisere til nye kemiske systemer. Udviklingen drives
ikke alene af universiteter og forskningsinstitutioner; ogsa
store teknologivirksomheder som Google, Microsoft og Meta
investerer betydelige ressourcer i at udvikle naste generation
af universelle maskinleringspotentialer.

Selv om de universelle modeller endnu ikke generelt kan
beregne reaktionsbarrierer med samme ngjagtighed som kvan-
tekemiske metoder, udger de allerede et steerkt udgangspunkt.
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Ved at videretrene modellerne pa et relativt lille, systemspeci-
fikt dataset kan deres nejagtighed forbedres betydeligt [5]. I et
nyligt samarbejde med forskere fra Carnegie Mellon University
har vi udviklet en metode til netop denne type finjustering for
overfladereaktioner, som gor det muligt at opna DFT-lignende
nejagtighed med beskedne computerressourcer [6].

Yderligere perspektiver
Maskinleringspotentialer er pa fa ar blevet et centralt verktoj
inden for atomistisk modellering og anvendes i dag i forsk-
ning inden for kemi, materialefysik, biokemi, geovidenskab
og astrokemi. I vores forskning anvender vi dem ogsa til at
undersege, hvordan molekyler som H,O, CO, og CO binder til
mikroskopiske stovkorns overflader og danner is i det inter-
stellare rum (figur 2) [7]. Disse isdekkede stovkorn fungerer
som reaktionssteder, hvor komplekse organiske molekyler kan
dannes. Nogle af disse, for eksempel sukkerstoffer [8], kan
have vaeret blandt byggestenene i den prabiotiske kemi, der gik
forud for livets opstden. Med Al-baserede beregningsmetoder
kan vi nu studere disse processer med en hidtil uset detalje-
ringsgrad og dermed opné en bedre forstielse af kemien i stov-
og gasskyer, hvor nye stjerner og planeter dannes.
Udviklingen af maskinlaringspotentialer gér i gjeblikket
meget hurtigt. Sammen med stadig kraftigere Al-modeller teg-
ner det et billede af en fremtid, hvor beregninger, der tidligere
var urealistiske, bliver rutine. Det dbner nye muligheder for at
forsta og designe materialer og kemiske processer — fra kataly-
satorer til den kemi, der finder sted mellem stjernerne.
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