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Streszczenie pracy doktorskiej

Badania naukowe przedstawione w niniejszej rozprawie doktorskiej majg na celu rozszerzenie zakresu
zastosowan teorii opartych na metodzie sprzezonych klastréw z podwdjnie wzbudzonymi parami —
pCCD (ang. pair Coupled Cluster Doubles). Metoda pCCD dostarcza wiarygodnych wynikéw dla
uktadéw chemicznych charakteryzujgcych sie silng korelacja elektronowg i wykazuje wyzszg wydajnos¢
obliczeniowa niz wiele tradycyjnych metod chemii kwantowej. Jednak osiggnigcie wyzszej dokfadnosci
wymaga wprowadzenia poprawek do modelu pCCD, co znaczgco zwieksza naktad obliczeniowy i
ogranicza jej powszechne zastosowanie w praktyce. Aby przezwycigzy¢ te ograniczenia, w pracy
zastosowano podejécia oparte na osadzaniu kwantowym (ang. quantum embedding). Strategia ta
polega na rezerwowaniu doktadnych, lecz kosztownych obliczeniowo metod dla aktywnego obszaru
uktadu kwantowo-chemicznego, podczas gdy pozostate czesci opisywane sg za pomocg metod bardziej
przyblizonych. Wramach niniejszej rozprawy zaimplementowano i przetestowano dwie nowe
formulacje osadzania oparte na pCCD: metode pCCD-in-DFT oraz pCCDin- pCCD. Obie metody
zapewniajg wiarygodne wyniki w szerokim zakresie oddziatywan miedzyczasteczkowych. W
szczegdlnosci metoda pCCD-in-pCCD wykazuje znacznie lepszg wiarygodnosé do modelowania duzych
uktaddw, poniewaz nie opiera sie na przyblizonych funkcjonatach gestosci elektronowej. Ponadto w
pracy przeanalizowano obliczanie wtasciwosci molekularnych w ramach metody pCCD. Poniewaz
tradycyjne podejscie oparte na teorii odpowiedzi (réwnania Lambda) nie spetnito oczekiwar pod
wzgledem doktadnosci, wdrozono alternatywne podejScie wykorzystujgce wartosci oczekiwane dla
metod pCCD i post-pCCD. Nowe podejscie zapewnia doskonata zgodnos¢ z danymi referencyjnymi przy
istotnie nizszych kosztach obliczeniowych, poniewaz eliminuje konieczno$¢ rozwigzywania réwnan
odpowiedzi. W rezultacie metoda osadzania oparta na schemacie pCCD-in-pCCD oraz podejscie oparte
na warto$ciach oczekiwanych stanowig obiecujgce Sciezki umozliwiajgce symulacje na duzg skale
trudnych, silnie skorelowanych uktadéw chemicznych.



