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Conclusiones

Charlton et. al[1] mostraron que el modelado 
implícito del cristal de p-terfenilo (anfitrión) no es 
suficiente para explicar el corrimiento al rojo 
observado para las primeras excitaciones singlete-
singlete de pentaceno (huésped).

Sin embargo, los cálculos puramente cuánticos 
del cristal explícito resultan muy costosos 
computacionalmente.

Una alternativa es emplear un esquema 
híbrido QM/MM, que combine la precisión de la 
mecánica cuántica (QM) con el reducido costo 
computacional de la mecánica molecular (MM).
En este trabajo, presentamos un nuevo 
esquema QM/MM que considera el acople 
cuántico (QC) entre la molécula huésped y la 
primera capa de moléculas del anfitrión.

Los cristales de p-terfenilo dopados con 
pentaceno son sistemas anfitrión-huésped 
muy estudiados por ser un componente clave 
para dispositivos MASER capaces de operar 
a temperatura ambiente[2].

Empleamos el esquema propuesto (QC-QM/MM), 
además de un esquema híbrido tradicional 
(ONIOM), para la optimización de un sistema 
anfitrión-huésped de interés tecnológico.

La estructura a optimizar fue pre-equilibrada a 298K y 1 
bar con el programa de MM. Los cálculos cuánticos se 
realizaron con una implementación en PLATO[3-4] de Tight-
Binding basado en DFT, mientras que los cálculos clásicos 
se ejecutaron con el campo de fuerzas OPLSaaM[5] en 
GROMACS[6]. Optimizaciones mediante algoritmo L-BFGS.

A diferencia de lo que se observa para ONIOM, la 
estructura optimizada por el esquema propuesto 
exhibe distancias interatómicas que son menores a 
la suma de los radios de van der Waals de los 
átomos involucrados. Esto sugiere la existencia de 
interacciones enlazantes entre las regiones.

La formación del complejo genera cambios 
significativos en la carga neta de los anillos 
interactuantes, sólo para la estructura lograda vía 
QC-QM/MM. Creemos que se debe a interacciones 
anfitrión-huésped que implican el intercambio de 
electrones a través de la región intermolecular.

La extensión de la nube electrónica del huésped 
hacia la región intermolecular explicaría el 
corrimiento al rojo que se observa para algunos 
picos del espectro de foto-absorción simulado. Ésto 
sólo se observa para la configuración que exhibe 
interacciones anfitrión-huésped (QC-QM/MM).

El esquema propuesto resulta de interés en sistemas moleculares anfitrión-huesped donde la mejor descripción del 

anfitrión se logra mediante campo de fuerzas clásico, pero aún así se requiere un acople cuántico entre las regiones. 

En el caso particular, el efecto del anfitrión explícito en los excitones del huésped sólo se observa para la configuración 

optimizada por el esquema de acople cuántico y no para la estructura de mínimo que genera el esquema ONIOM.

Este trabajo derivó en un manuscrito actualmente en revisión.
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El esquema tradicional ONIOM considera una 
capa interna (región QM) y una capa externa 
(región MM). Es un esquema de acople 
mecánico, dado que las interacciones entre 
las regiones se describe clásicamente.
A continuación, se muestra un diagrama de la 
versión basada en fuerzas del esquema:

Donde la fuerza total sobre los átomos de cada 
una de las dos regiones queda como sigue: 

En el esquema de acople cuántico, se 
considera una región intermedia (1ra Capa), 
que interactúa cuánticamente con la región QM 
y clásicamente con la región MM; tal como se 
muestra en el diagrama a continuación:

Así queda la 
fuerza neta sobre 

los átomos de 
cada región:

Sistema de estudio

La presente tabla muestra de forma comparativa los resultados obtenidos 
a partir de la estructura de mínimo lograda con cada esquema. 
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