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Efectos de solvente en sistemas de interés bioldgico:
| Estabilidad y estructura electronica en estados <
“522."  de equilibrio y de transicion de la glicina
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Resumen

De los 20 aminoacidos que forman los bloques estructurales de pépticos y proteinas, el mas sencillo es la glicina. La estructura
conformacional y electronica junto a su reactividad posee no solo un interés fisico-quimico sino especialmente biologico. Se conocen
varias estructuras de este sistema, siendo particularmente importante la "zwitterionica". La misma es completamente diferente en la
fase gaseosa y en solucion acuosa, siendo estable solo esta ultima. La hiper-superficie de energia potencial cambia notoriamente si su
entorno es la fase gaseosa o la acuosa. Experimentalmente se sugiere la existencia de una barrera entropica provista por las moléculas

del solvente.

En este estudio se investiga el camino de reaccion sobre la mencionada hiper-superficie que lleva desde una de sus formas estables a la
"zwitterionica”, pasando por el estado de transicion para ambas fases, mediante el uso de la coordenada intrinseca de reaccion (IRC) y
un campo de solavatacion continuo. Se muestra la evolucion conformacional y la de su distribucion.

Método de Calculo:

La glicina es el aminoacido mas pequefio y de mucho interés
debido a su estructura, reactividad, y a su importancia biolégica.
Sus estructuras difieren mucho en fase gaseosa y en fase
liguida. Este trabajo se basa principalmente en estudiar las
estructuras en medios acuosos.

Para ello utilizamos el modelo, PCM, de solvataciéon continua
implementado en Gaussian 09. Los céalculos se llevaron a cabo
usando la teoria de la funcional densidad (DFT), con el
funcional B3LYP y la base 6-31+G(d,p).

Obtuvimos estructuras similares a las encontradas previamente
por Sauer etal [S.P.A. Sauer, J. Oddershede, J.R. Sabin, J.
Phys. Chem. A 2006, 110, 8811-8817].

Dado que nuestro interés radica en entender el origen de la
barrera de reaccién en fase liquida, y localizar el estado de
transicion adecuado (TS, Fig. c), transferencia de protones
intra/extramoleculares de la glicina en solucion acuosa desde la
Forma Neutra (Fig. a) a la Zwitterionica (Fig. b), usamos la
estructura del Gaussian 09 para abordar nuestros calculos.

0:0 Qf’

: =]
of @ =
.‘ I
-0.005 LR -
! Py ., i
= g :
] - L]
4. potf- ¥ ® -
? N r‘ 0.02 *u g
i g ] .,
-0.015}= : ' —
.
0.02f= L T P T PP TS ., -
¥o.000 ., z
L L et T totea@m
1 1 L i L L L
002557 1 05 0 0.5 1 15

e

. J 3

Figa. Estructura Estable, C
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Fig b. Estructura Zwiteronica, Z
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Figc. Estructura deTransicion, TS.

Topologia: Puntos Criticos(Bcp’s, Rep’s) Rx. Coord
1 -1.36253
2 -1.26012
3 -1.15843
- 4 -1.0577
Conclusiones: s oanz
1- Las estructuras zwiteronicas difieren en fase gaseosa y 6| 0881w
liquida. La caracteristicas fundamental es la rotacion del ; 2;22
grupo NH;. No se encuentra a este nivel de descripcion un o nsnm
minimo estable en fase gaseosa. 10 -047528
2- El estado de Transicion (TS, Fig. c) se caracteriza por dos 1 037382
enlaces OHN 12 -0.27278
13 -0.17046
14 -0.06789
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