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05/2008 - Quimica. Molts dels materials i sistemes funcionals creats a partir de nanotecnologia estan basats en
molécules, com per exemple els [2]rotaxans, que presenten unes propietats fisiques i quimiques potencialment utils
en informatica i en medicina. Aquesta tesi desenvolupa i utilitza una potent estratégia computacional per modelar amb
molta eficacia un [2]rotaxa que va ser sintetitzat i caracteritzat experimentalment a la University College de Dublin, a
Irlanda.
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Figura 1. Representacié del [2]rotaxa sense reduir estudiat en aquesta tesi. Aquest [2]rotaxa esta format per un eter corona (macrocicle)
i un component lineal que conté dues estacions de bipiridini (V1 i V2). El salt de I'anell pot tenir lloc després de reduir les estacions.

La nanotecnologia - I'estudi, disseny, sintesi, manipulacio i aplicacié de materials i sistemes funcionals a nano escala (1-100
nm) - ha suposat un gran aveng en moltes industries i la creacié de nous materials amb propietats extraordinaries i amb
multiples aplicacions, principalment en informatica i medicina.

Molts d'aquests materials i sistemes funcionals estan basats en molécules, com per exemple els [2]rotaxans, que presenten
unes propietats fisiques i quimiques molt interessants. Aquestes molécules estan formades per una cadena lineal, envoltada
per un macrocicle, que conté dos grups molt voluminosos que eviten la sortida de I'anell. La molecula lineal pot tenir una, o
més d'una, zona anomenada estacio que pot interaccionar amb el macrocicle. Aquesta interaccié es pot alterar, mitjancant un
estimul extern (com per exemple, oxidant o reduint les estacions, modificant la temperatura o el pH) i com a conseqiiéencia,
podem fer variar la posicié de I'anell a la cadena. En el cas de poder controlar el moviment del macrocicle, ens permet utilitzar
aquestes molécules en la fabricacié de dispositius electronics i maquines moleculars (transistors moleculars, portes logiques,
dispositius de memoria, circuits, nanovalvules, ascensors moleculars).

En aquesta tesi doctoral s'ha desenvolupat i utilitzat una potent estrategia computacional per a I'estudi d'un [2]rotaxa que

va ser sintetitzat i caracteritzat experimentalment pel grup de Nanoquimica de la University College Dublin, a Irlanda. La
reducci6 d'aquest [2]rotaxa permet modular la posicié de I'anell (Fig. 1). En una primera aproximacid, es van estudiar uns
pseudorotaxans - supramolécules formades per una cadena lineal sense grups bloquejadors que s'insereix en un macrocicle
- formats per les mateixes estacions que presentava el [2]rotaxa en cada etapa de la reduccio (Fig. 2). Es va modelitzar el
comportament dels pseudorotaxans en diferents dissolvents (CH3CN i CH30OH) i amb la preséncia de dos tipus de contraions

(PFg i Br). Es va voler aprofundir en el coneixement de les interaccions entre el macrocicle i les estacions i es va observar que
aquestes interaccions sén cada cop menors a mesura que anem reduint les estacions.

Els resultats obtinguts amb els [2]pseudorotaxans reprodueixen perfectament el comportament del macrocicle en cada procés

de reduccié del [2]rotaxa trobat de manera experimental i permet fer Us de la metodologia utilitzada a I'hora de dissenyar i
estudiar el comportament de nous [2]rotaxans.
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