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Resumen del trabajo | Sistema de estudio .
/ Ve

Charlton et. al'! mostraron que el modelado /\ Los cristales de p-terfenilo dopados con Ve i
implicito del cristal de p-terfenilo (anfitrién) no es \ i pentaceno son sistemas anfitrién-huésped § :
suficiente para explicar el corrimiento al rojo ' muy estudiados por ser un componente clave ~ i
observado para las primeras excitaciones singlete- : T N (epunta con'e
| P P , 9 / para dispositivos IV!ASER capaces de operar L e
singlete de pentaceno (huesped). a temperatura ambiente!?’. >

Sin embargo, los calculos puramente cuanticos

del crisi;al explicito resultan muy costosos La presente tabla muestra de forma comparativa los resultados obtenidos
computacionalmente. a partir de la estructura de minimo lograda con cada esquema.

Una alternativa es emplear un esquema
Optimizacion ONIOM Optimizacion QC-QM/MM

hibrido QM/MM, gque combine la precision de la
mecanica cuantica (QM) con el reducido costo | dic ' ONIOM ¥ . | 9 I .
computacional de la mecanica molecular (MM). esquema tra iciona consiaera una n el esquema de acople .cuant|co, se
. capa Interna (region QM) y una capa externa considera una region intermedia (lra Capa),
En este trabajo, presentamos un nuevo . . , o .,
. (region MM). Es un esquema de acople gue interactua cuanticamente con la region QM
esquema QM/MM que considera el acople .. . . , . .,
;o , , mecanico, dado que las interacciones entre y clasicamente con la region MM; tal como se
cuantico (QC) entre la molécula huésped y la . . - . : iy
. , s las regiones se describe clasicamente. muestra en el diagrama a continuacion:
primera capa de moléeculas del anfitrion. . . .
A continuacion, se muestra un diagrama de la
Empleamos el esquema propuesto (QC-QM/MM), version basada en fuerzas del esquema:
ademas de un esquema hibrido tradicional
(ONIOM), para la optimizacion de un sistema
anfitrion-huésped de interés tecnoldgico.

La estructura a optimizar fue pre-equilibrada a 298K y 1 )
bar con el programa de MM. Los célculos cudnticos se | Donde la fuerza total sobre los atomos de cada

realizaron con una implementaciéon en PLATO* de Tight- | una de las dos regiones queda como sigue: Asi queda la
Bindipg basado en DFT, mientras que los calculos clasicos (7o) = FOM | FMM fuerza n/eta sobre ) = FOM MM, MM
se ejecutaron con el campo de fuerzas OPLSaaM™! en —Q M los dtomos de —Q C M

ﬁ T’Q
GROMACS!®. Optimizaciones mediante algoritmo L-BFGS. F (rar) = 1354 M4 ﬁ%M cada region: M) = Fg” M4 ﬁyM +F f\\f M

Resultado 1: Distancias interatdmicas

No hay Algunas
distancias / ' : \ \216 A distancias
C---Hy C---C 1223A 12224 C---H y C---C
menores a la menores a la
suma de los suma de los
radios de van ‘ radios de van

der Waals o V2254 | ! A der Waals
‘ 1216 A 12.18A [~ i

Tvdw(H)%LlA Tvdw(H)wl.lA
Toa(C) 22 1.6 A Toa(C) 22 1.6 A

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

{2208 j2.18A

Resultado 2: Cargas moleculares netas

Cambios en carga neta Cambios en carga neta
debido a la formacién debido a la formacién
del complejo anfitrién-huésped del complejo anfitrién-huésped
(en unidades de 1073 e) (en unidades de 1073 e)

La formacién del complejo genera cambios
significativos en la carga neta de los anillos
interactuantes, sélo para la estructura lograda via
QC-QM/MM. Creemos que se debe a interacciones
anfitrion-huésped que implican el intercambio de
electrones a través de la region intermolecular.

Resultado 3: Espectro de foto-absorciéon

Esquema ONIOM . Esquema QC-QM/MM
Complejo Anfitrién-Huésped i Complejo Anfitrién-Huésped
Huésped en vacio (Pentaceno) Huésped en vacio (Pentaceno)
—— 1ra Capa de Anfitrién (p-Terfenilo) —— 1ra Capa de Anfitrién (p-Terfenilo)

La extensiéon de la nube electrénica del huésped
hacia la region intermolecular explicaria el
corrimiento al rojo que se observa para algunos
picos del espectro de foto-absorcién simulado. Esto
sblo se observa para la configuracion que exhibe
interacciones anfitrion-huésped (QC-QM/MM).

Seccidn Eficaz de Foto-Absorcién [Mb]
Seccién Eficaz de Foto-Absorcién [Mb]

20 50 : : 0 ! . o : } : 20 5.0
Energia [eV] Energia [eV]

Referencias

[1I'R. Charlton, R. Fogarty, S. Bogatko, T. Zuehlsdorff, N. Hine, M. Heeney, A.

Conclusiones
Horsfield, P. Haynes. The Journal of Chemical Physics 148, 104108, 2018.

21 M. Oxborrow, J. Breeze, N. Alford. Nature 488, 353, 2012. El esquema propuesto resulta de interés en sistemas moleculares anfitrion-huesped donde la mejor descripcion del
B1UA. Horsfield. Physical Review B 56, 6594, 1997. anfitrion se logra mediante campo de fuerzas clasico, pero aun asi se requiere un acople cuantico entre las regiones.

1415, Kenny, A. Horsfield. Computer Physics Communications 180, 2616, 20009. . ey , . . , , . .,
51 W. Jorgensen, D. Maxwell J. Tirado-Rives. The Journal of the American En el caso particular, el efecto del anfitrion explicito en los excitones del huésped soOlo se observa para la configuracion

Chemical Society 118, 11225, 1996. optimizada por el esquema de acople cuantico y no para la estructura de minimo que genera el esqguema ONIOM.
61 M. Abraham, T. Murtola, R. Schulz, S. Pall, J. Smith, B. Hess, E. Lindahl.
SoftwareX 1-2, 19, 2015.

Este trabajo derivo en un manuscrito actualmente en revision.



