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RESUMO - Simula¢Ges computacionais sdo a alternativa menos custosa para
realizar analises em ramos da ciéncia dos materiais. Nesse trabalho, o objetivo foi
simular a estrutura de amilose solvatada em agua para analisar parametros com
base na mudanca de temperatura e conformacdo no sistema. A dindmica
molecular foi feita no software GROMACS com uma estrutura construida
anteriormente no software Glycam carbohydrate builder e otimizada no Spartan
Wavefunction V.8. Como resultados, percebeu-se que a temperatura possui
influéncia direta na energia cinética do sistema, enquanto a tor¢do alterou a
energia potencial e consequentemente a energia total do sistema.

1. INTRODUCAO

O biofilme é um material produzido a partir de um componente bioldgico que tem como
funcdo, ser uma barreira contra 0 ambiente externo. (LUCHESE et al., 2015). Amido é um
polimero biodegradavel com potencial termoplastico quando na presenca agua ou um
plastificante (geralmente poliol ou glicerol). O material resultante pode ser produzido com as
mesmas tecnologias ja utilizadas em plasticos sintéticos. (GARCIA et al., 2011).

Amilose e amilopectina sdo as estruturas majoritarias presentes em todos os tipos de
amido encontrados na natureza. A amilose, que representa cerca de 15 a 35% dos granulos na
maioria das plantas, é um polissacarideo em maior parte linear com D-glucoses ligadas por
ligacdo a-(1-4). Ainda sobre a estrutura, amiloses tendem a formar uma conformacéo de dupla
hélice (amilose ligado a amilose) ou de uma hélice (quando em presenca de complexante)
(PEREZ et al., 2010).

Em estudos de ciéncia dos materiais, varias das analises experimentais precisam ser
realizadas para caracterizar, medir e manipular as propriedades que a estrutura possa
apresentar. Desta forma, alguns experimentos tornam-se invidveis em algumas situagoes,
como quando se faz necessario expor o material a temperaturas e pressdes extremamente altas
ou a um reator nuclear. Sendo, simulagdes computacionais podem ser uma alternativa mais
simples para obter os mesmos resultados (HILL et al., 2005)

O trabalho teve como objetivo realizar uma simulacdo computacional, analisando a
conformacdo da molécula de amilose baseada em suas tor¢des e realizar a dinamica molecular
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do sistema formado por amilose e agua, obtendo assim, resultados de interacdo entre as
estruturas e observar como o polimero reage a solvatacdo e & mudanca de temperatura no
sistema.

2. MATERIAIS E METODOS

As moléculas de amilose foram construidas com 12 anéis de a-D-glucose em uma
cadeia linear (C72H1220e61), assim dispondo de 11 ligagdes a-(1-4), com o auxilio do software
Glycam carbohydrate builder, variando a torgéo das ligagOes entre os mondmeros entre 60° a

180°, variando em 5°. A Figura 1 representa a estrutura em 2D da Amilose.

Figura 1: Estrutura reduzida da amilose.

Utilizando o software Spartan Wavefunction V.8 realizou-se o calculo de minimizacéo
de energia estrutural de cada conformacéo, através da aplicacdo de um método semi-empirico
com base PM6 (HOSTAS et al., 2013). Em seguida, foram selecionadas, para as proximas
etapas de dindmica, a conformacdo de menor energia e a conformacéo linear. A dindmica
molecular no software GROMACS com o campo de forca reotimizado para carboidratos
GROMOS 56Acarso adaptado por HANSEN e HUNENBERGER (2010).

O campo de forcga GROMOS 56Acarso € um campo adaptado do GROMOS 53A6
para carboidratos baseados em hexopiranose restrito para estruturas contendo apenas atomos
de carbono, oxigénio e hidrogénio, contendo apenas ligacdes simples, sem funcdes
oxigenadas além de alcool, éter, hemiacetal, acetal e sem componentes ciclicos que ndo sejam
anéis de 6 atomos. (HANSEN E HUNENBERGER, 2010).

O sistema foi montado como uma caixa cubica de dimensfes 60 x 60 x 60, sendo
solvatado com 6948 moléculas de agua de modelo SPC (Simple Point Charge) (PULLMAN,
1981), contendo condi¢des periddicas de contorno nos eixos XYZ, o qual demonstra multiplas
repeticdo da caixa cubica de solvatagdo nas 3 dimensdes.

Antes do célculo de dindmica, um calculo de minimizacdo foi feito a partir de um
algoritmo steepest descent com um total de 50000 passos. Posteriormente, foram realizadas
duas etapas de equilibrio, NVT, que consiste em um sistema formado a partir de nimero de
mols, volume e temperatura constantes, e NPT, com numero de mols, pressao e temperatura
constantes. Por fim, a dindmica molecular foi executada seguindo pardmetros previamente
estabelecidos. Essa simulacdo foi efetuada com 107 passos para um tempo de 20 ns
(nanossegundo), baseando-se no algoritmo de integragcdo Leap-Frog em condicgdes periddicas
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de contorno em 3 dimensdes. Foi especificado também o método de célculo de interacdes a
longa distancia, sendo esse o PME (Particle Mesh Ewald) com uma restricdo de 1,4 nm de
alcance eletrostatico e de Van der Waals. O controle de pressdo foi efeito a partir de um
barostato de Parrinello-Rahman com temperatura de referéncia de 1 bar. Todas essas
dindmicas foram executadas com temperatura 298,15 K; 323,15 K e 348,15 K estabelecidas
com um termostato de V-rescale.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

A Figura 2 mostra a representacdo tridimensional das estruturas de
180°,160°,140°,120°,100° e 80° (da esquerda para direita) e Figura 3 contém o grafico de
energia por angulo da torcéo da cadeia.

Figura 2: Conformagdes das Amiloses de (a) = 180°, (b) = 160°, (c) = 140°, (d) = 120°, (e) = 100° e
(f) = 80°, da esquerda para direita
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A Figura 3 mostra o angulo que as conformac6es foram geradas e a energia de cada
uma. Os angulos abaixo de 60° e 65° obtiveram resultados de energia nos valores de
3443004,7 kJ/mol e 11718243,96 kJ/mol respectivamente, mostrando que as energias nessas
conformagdes sdo altissimas. Para a angulacdo de 80° obteve-se 361,95 kJ/mol, valor que
apresentou a menor energia de conformacéo estrutural. Para as etapas de dindmica molecular
selecionou-se as conformacdes de 180° e 80°. Na Figura 4 estdo as figuras das caixas de
simulacdo para dindmica molecular.

Figura 4: Caixa de simulagéo para os sistemas solvatados com as conformaces de 180° e 80°.

ok .*:.J TS Y

A Figura 5 (a) mostra a energia cinética no decorrer da simulacédo, e a Figura 5 (b)
demonstra a energia potencial dos sistemas montados ao longo da simulacéo.

Figura 5: (a) Energia Cinética e (b) Energia Potencial dos sistemas.
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A Figura 5 (a) mostra que existe um aumento da energia cinética com 0 aumento da
temperatura do sistema, independentemente da conformacéo inicial. Porém, os resultados da
energia potencial, Figura 5 (b), mostram que ha diferenca perceptivel entre os de sistemas
com amilose torcionada (80°) e linear (180°), onde a amilose torcionada apresentou menor
energia potencial.

A Figura 6 apresenta os gréaficos de energia total dos sistemas ao longo da dindmica de
20 nano segundos.

Figura 6: Energia total dos sistemas (em 10° kJ/mol) nas trés temperaturas com estrutura linear e torcionada.
B T | | | T | 1 A

-2.05— gt

-2.10— — 298.15-Torcionada |
— 2908.15-Linear
- 323.15-Linear _
— 323.15-Torcionada
-2.15— 348.15-Linear _
348.15-Torcionada

= - _
T‘E -2.20 WMWWMWWW
<
-2.25— —
-2.30— —
-2.35 i
il | | | | | i
0 5000 10000 15000 20000
Time (ps)

Analisando a Figura 6, é possivel observar a conservagdo da energia total do sistema
que segundo Picinin (2007), a conservacdo de energia total € um pardmetro importante para
verificar se a simulagdo foi realizada corretamente. E possivel observar também que os
valores das simulacdes realizadas com a estrutura com torgéo de 180° apresentou energia total
maior comparada com a equivalente com torcao de 80°.

4. CONCLUSAO

A partir das analises de energia entre diferentes torgdes (60° a 180°), obteve-se que a
menor energia foi obtida por uma conformacdo de 80° (torcionada). Assim, quando
comparado com a de 180° no célculo de energia por dindmica molecular, observa-se que a
torcionada tende a ter uma menor energia. Os sistemas mostraram que para resultados de
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energia potencial e energia total ha diferenca significativa entre valores obtidos de amiloses
torcionadas e linear. Além disso, a temperatura teve influéncia direta na energia cinética, de
forma que a medida que a temperatura aumenta, a energia cinética aumenta, nao havendo
mudanga relacionada a conformacdo. Portanto pode-se concluir que a conformacéo inicial da
simulacdo altera a energia potencial do sistema estudado.
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