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 چکیده
های اوربیتال ( وIRقرمز ) محاسبات مادون با استفاده از (PATOتری آزول )-1،2،4-یکریل آمینوپ-3ماده انفجاری کنش برهم ،در این مطالعه

یرات ژی جذب سطحی، تغینرقرار گرفت. مقادیر منفی ا مورد ارزیابی های مولکولی مرزی )هومو و لومو(و اوربیتال (NBOپیوندی طبیعی )

ی و از ، خودبخودگرما ده نانومخروط کربنیبر روی سطح  PATOحاکی از آن بود که جذب سطحی  تغییرات انرژی آزاد گیبس و آنتالپی

 سیل شیمیایی،سیته، پتانلکتروفیلی، اپارامترهای ساختاری مانند انرژی اوربیتال های هومو و لومو، گپ انرژی. باشدلحاظ عملی امکان پذیر می

شدن   از جذب گیر گپ انرژی بعدقرار گرفتند. کاهش چشم  بحثهم محاسبه شده و مورد ، چگالی و انرژی نقطه صفرسختی شیمیایی

PATO گیری مار بهبود چشپس از جذب شدن بر روی سطح نانوساخت آنمیزان واکنش پذیری نشان داد که  نانو مخروط کربنیروی سطح  بر

 شند.داشته با رانه نوینماده پیشممکن است عملکرد بهتری به عنوان یک  نانو مخروط کربنیو  PATOکیل شده میان شهای تیافته و کمپلکس
 

 .های طبیعی پیوندی، جذب سطحی، نظریه تابعی چگالی، اوربیتالنانو مخروط کربنی، مواد انفجاری :کلیدواژه
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 مقدمه
(، که PATOتری آزول  )-1،2،4-پیکریل آمینو-3ماده 

ساختار آن در شکل یک آمده است یک ماده انفجاری 

های جنگی به که در ساخت سلاح نیتروآروماتیک است

یرد و برای محیط زیست و گوفور مورد استفاده قرار می

سلامتی انسان و سایر موجودات زنده اثرات سوء بسیار 

زا توان به سرطانها میترین آنگذارد که از مهمزیادی می

های ژنی اشاره نمود و از سوی دیگر، بودن و ایجاد جهش

این مواد حساسیت زیادی نسبت به دما و شوک دارند که 

یا آتش سوزی درمواقع  تواند منجر به وقوع انفجارمی

 نامناسب و ایجاد خسارات جانی و مالی گردند.

 های زیستگیری آن در نمونهاز این رو، حذف و اندازه

که  PATOهای جدید از محیطی و همچنین سنتز کامپوزیت

و در  تری نسبت به آن داشتهخواص انفجاری مشابه و یا قوی

اهش عین حال حساسیت آن نسبت به حرارت و شوک، ک

 .]1-5[ یافته است از اهمیت زیادی برخوردار است
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 PATOساختار شیمیایی  :1شکل 

 

( حد واسطی 2-از سوی دیگر نانو مخروط کربنی )شکل

های کربنی لوله قیفی شکل میان صفحات گرافن و نانو

 5تا  1توان با برش این نانوساختار را می .]6-12 [یاشدمی

اء های منشقه گرافن که لبهدرجه از ور 60بخش با زاویه 

لعی ضپنج  5تا  1کند، با شده را توسط برش به هم وصل می

  در وجوه تولید کرد.

استحکام شیمیایی و مکانیکی، نسبت سطح به حجم بالا،  

ها و خواصی رسانایی الکتریکی خوب از جمله ویژگی

ای مناسب جهت توسعه هستند که این نانوساختار را به گزینه

های نوین جهت حذف آلاینده و ای جدید، جاذبحسگره

هایی با خواص دلخواه، تبدیل همچنین سنتز نانوکامپوزیت

 .]13-18[ نمایدمی

 

 بعدی نانو مخروط کربنی 3ساختار  :2شکل 

 

 هامواد و روش
-و کمپلکس نانومخروط کربنی و PATOابتدا ساختار های 

زارهای افز نرمموقعیت متفاوت با استفاده ا 2در  هاآن های

nanotube modeller 1.3.0.3  وSpartan  رسم گردید

]20-19[. 

و  (IRسپس محاسبات بهینه سازی هندسی، مادون قرمز )

کولی های مولو اوربیتال (NBO)های طبیعی پیوندی اوربیتال

ش بر روی تمامی ساختارها با استفاده از رو (FMO)مرزی 

به  B3LYP/6-31G(d)تابعی چگالی و سری پایه  نظریه

ی . تمام]13-15[ افزار اسپارتان صورت گرفتوسیله نرم

محاسبات در فشار یک اتمسفر، محیط آبی و در گستره 

 10˚-10˚کلوین در فواصل دمایی  398الی  298دمایی 

 انجام شد.

 لیللازم به ذکر است که روش و سری پایه مذکور به این د

بوط به انتخاب گردید که در مطالعات پیشین مر

 نگینانوساختارها، نتایج حاصل از این روش تطابق و هماه

 .]16-18 [قابل قبولی با داده های تجربی داشت
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 فرآیند مورد بررسی به شرح زیر است:
 

PATO + Nanocone → PATO -Nanocone             (1)           

به برای محاس 6الی  2پس از اتمام محاسبات، ازمعادلات 

(، تغییرات آنتالپی جذب adEنرژی جذب سطحی )مقادیر ا

(، adGΔ(، تغییرات انرژی آزاد گیبس )adHΔسطحی )

 thK( و ثابت تعادل ترمودینامیکی adGΔتغییرات آنتروپی )

       .]13 [گردید استفاده 

             )2(

                  

     )3(
                                 

     )4(

                    

  )5(

                          

                                              )6( 

ر هنماد انرژی کل الکترونی برای  Eدر روابط ذکر شده، 

و  نماد مجموع انرژی کل الکترونی Hیک از ساختارها، 

نماد مجموع انرژی کل  Gآنتالپی تصحیح حرارتی، 

دما  T ثابت تعادل گازها و Rالکترونی و انرژی آزاد گیبس، 

 باشند.برحسب کلوین، می

 جمله های مولکولی نیز ازپارامترهای مرتبط با اوربیتال 

(، Eg∆%)، درصد کاهش گاف انرژی Egگاف انرژی 

(، الکتروفیلیسیته یل شیمیایی )(، پتانسسختی شیمیایی )

( نیز با استفاده از ترین بار انتقال یافته )( و بیش)

 محاسبه شدند 11الی  7روابط 

                                           )7( 

                                                                        

                                       )8(   

                                  

                                   )9(
                                                                                    

                                                            )10(

                                                                                   

                                                  )11(
                                                                                       

به  2gEو  LUMOE ،HOMOE ،1gEدر روابط ذکر شده در بالا، 

ده، ترین اوربیتال مولکولی اشغال نشترتیب انرژی پایین

ی نرژانرژی بالاترین اوربیتال مولکولی اشغال شده، گاف ا

 .]15[ باشندجاذب و گاف انرژی کمپلکس، می

 نتایج بحث و

 یخواص ساختار های جبهه و، اوربیتالNBOآنالیز  -

املا ک 1 شکل ساختارهای بهینه ارائه شده در همانطو که در

، منظور پیدا کردن پایدارترین پیکربندیمشخص است، به

حالت  دودر  انومخروط کربنیبا ن PATOکنش برهم

 قرار گرفت. متفاوت مورد بررسی

در خود  آزولتریگروه از سمت  I-Isomer ،PATOدر 

-IIاست و در پیکربندی  قرار گرفته جاذب مجاورت

Isomer ،PATO  حلقه بنزن به صورت موازی با از سمت

مقادیر انرژی همانطور که  .سطح نانومروط قرار گرفته است

دهد که ، نشان می1ل ارائه شده در جدوجذب سطحی 

 بندیپیکر دوهر در  نانومخروط کربنیبا  PATOکنش برهم

نتایج . است ترتجربی امکان پذیر از لحاظ بررسی شده

 سههر  ، نشان داد که درNBOحاصل از محاسبات 

و جاذب تشکیل  PATOگونه پیوندی میان پیکربندی هیچ

 شبه شیمیاییموقعیت، از نوع  سهنشده است و جذب در هر 

 .]12-16 [است 

ت ای بهینه شده نیز صورهنیز برروی ساختار IRمحاسبات 

 ترین فرکانس به دست آمده در جدولگرفت و مقادیر کم

دهند ن می، ارائه شده اند همانطور که مقادیر ارائه شده نشا1

-یهیچ گونه مقادیر منفی به دست نیامده است که نشان م

دهد تمامی ساختارهای مطالعه شده در یک حالت کمینه 

 موضعی قرار دارند.
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های آن با کمپلکسو  PATOمقدار ممان دوقطبی برای  

صل محاسبه و بررسی گردید و نتایج حا نانو مخروط کربنی

، ارائه شده است. همانطور که مشخص است، 2در جدول 

ذب جپیکربندی مقدار ممان دوقطبی دارو بعد از  دودر هر 

دهد یشدن بر روی نانوساختار افزایش یافته است که نشان م

 تری در آب درشو نانو ساختار حلالیت بی PATOمشتقات 

 . ]17-25 [ خالص دارند PATOمقایسه با 
 

 

 
 

I-Isomer II-Isomer 

نانومخروط های آن با و کمپلکس PATOساختار بهینه شده  :3شکل 

 پیکربندی مختلف دودر  کربنی
 

 

و مشتقاتش با  لوموستینواص شیمیایی محاسبه شده برای خ -1جدول 

 نقاط کوانتومی گرافن

II-Isomer I-Isomer PATO  

-151.649 -178.612 --- Ead (kJ/mol) 

13.842 9.458 10.123 
ترین فرکانسکم  

(cm-1) 

 طول پیوند --- 1.819 1.682

1086.27 1089.20 501.982 
 انرژی نقطه صفر

(kJ/mol) 

 

و  وموهای هومو و لبرخی از پارامترهای مرتبط به اوربیتال

 رژی، سختی شیمیایی،های ساختاری مانند گاف انویژگی

ته ل یافتقاترین بار انالکتروفیلیسیته، پتانسیل شیمیایی و بیش

ائه ، ار2هم محاسبه شدند و نتایج به دست آمده در جدول 

شود مقدار گاف انرژی گونه که ملاحظه میگردید. همان

PATO  ش ایزومر کاه دوپس از تعامل با نانوساختار در هر

 محسوسی یافته است.

ارتی دیگر، میزان هدایت الکتریکی و خاصیت به عب

بعد از جذب شدن بر روی جاذب  PATOالکتروکاتالیتیک 

تر شده است زیرا گاف انرژی ارتباطی معکوس با قوی

-مکرسانایی دارد. یعنی هر چه ترکیبی دارای گاف انرژی 

تر ارامپتر خواهد بود. تری باشد، میزان رسانایی آن هم بیش

 طالعه قرار گرفت، سختی شیمیایی بود.بعدی که مورد م

شان به وضوح ن 1های ارائه شده در جدولهمانطور که داده

بعد از جذب شدن  PATOیایی دهند، میزان سختی شیممی

 است ایزومر، کاهش یافته دوآن بر سطح نانوساختار در هر 

ی که این موضوع نشان دهنده این است که ایزومرها دارا

خالص هستند.  PATOدر مقایسه با  ترپذیری بیشواکنش

تا  ارنددتری لازم تر هستند انرژی کمزیرا، ترکیباتی که نرم

های انتقالات الکترونی مورد نیاز برای انجام واکنش

  .]16[ شیمیایی را انجام دهند

باشد مقدار پتانسیل شیمیایی برای تمامی ساختارها منفی می

رمودینامیکی پایدار دهد فرآیند جذب از نظر تکه نشان می

ترین بار انتقال یافته، هر دو الکتروفیلیسیته و بیش است.

پارامترهایی هستند که میزان تمایل یک مولکول به جذب 

دهند، همانطور که در مقادیر ارائه شده الکترون را نشان می

دهند مقدار هر دو پارامتر بعد از جذب نشان می 1در جدول 

 گیریکاهش چشمنو ساختار بر روی سطح نا PATOشدن 

و نانو ساختار  PATOدهد مشتقات است که نشان می داشته

 .]18-30[ به جذب الکترون دارند تریکمتمایل 
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 افنرای لوموستین و مشتقاتش با نقاط کوانتومی گرارامترهای محاسبه شده  مرتبط با اوربیتال های جبهه و ممان دوقطبی بپ -2جدول  

 

 پارامترهای ترمودینامیکی -

زاد آتغییرات انرژی مقادیر تغییرات آنتالپی جذب سطحی و 

که  اند. همانطور، ارائه شده3محاسبه شده در جدول  گیبس

 ر به شدتایزومدو برای هر   ∆adH شود مقدارملاحظه می

 ر دوهرآیند جذب سطحی در دهد فن میمنفی است که نشا

 رسیحالت گرمازا است. تاثیر دما بر روی این پارامتر بر

گردید و همانطور که مشخص است تغییر معناداری در 

ر دمده است. با افزایش دمای محیط به وجود نیا ∆adHمقدار 

-همربتوان دمای بهینه برای نتیجه، بر اساس این پارمتر نمی

 را مشخص نمود.ار با نانوساخت لوموستینکنش 

، ارائه 2در جدول  نیزانرژی آزاد گیبس،  مقادیر تغییرات

با  لوموستین کنش گردید. همانطور که مشخص است برهم

  ∆adGخودبخودی است، زیرا مقدار  نقاط کوانتومی گرافن

باشند. منفی و بزرگ می شدتبه  پیکربندی دوبرای هر 

شد و همانطور که تاثیر دما بر روی هر دو پارامتر بررسی 

مشخص است با افزایش دما مقدار تغییرات انرژی آزاد 

تر شده است. در واقع، با افزایش دما میزان گیبس مثبت

خودبخودی بودن و برگشت ناپذیری فرآیند کاهش یافته 

بر  PATOاست. در نتیجه، دمای بهینه برای جذب سطحی 

ن دما دمای اتاق است و در ای نانومخروط کربنیروی سطح 

مقادیر  .]13-18[ند جذب بالاترین راندمان را دارد یفرآ

تغییرات آنتروپی و همچنین ثابت تعادل ترمودینامیکی نیز 

، ارائه شده است. مقادیر برزگ ثابت تعادل 4در جدول 

و  PATO کنشدهد که برهمترمودینامیکی نشان می

نانوجاذب برگشت ناپذیر، یک طرفه و غیر تعادلی است. 

تغییرات آنتروپی نیز نشان دهنده آن است که  ktdدیر مقا

میزان بی نظمی در حین فرآیند جذب سطحی دارو بر روی 

 .]30-35[ یافته است کاهشسطح نقاط کوانتومی گرافن 

 

 کلوین 398الی  298در گستره دمایی  الپیتغییرات آنت و تغییرات انرژی آزاد گیبسمقادیر  -3جدول 

 (KJ/mol) adΔG (KJ/mol) daΔH 

Temperature(K) I-Isomer II-Isomer I-Isomer II-Isomer 

278.15 -217.641 -206.020 -177.811 -167.916 

288.15 -217.586 -205.965 -177.811 -167.922 

298.15 -217.531 -205.909 -177.812 -167.925 

308.15 -217.475 -205.851 -177.813 -167.928 

 
EH (eV) EL (eV) HLG (eV)  (eV) µ (eV) ω (eV) ΔNmax(eV) )ممان دوقطبی )دبای 

PATO -8.460 2.530 13.530 5.495 -2.965 0.800 0.540 1.280 

Nanocone -6.290 2.870 9.160 4.580 -1.710 0.319 0.373 0.000 

I-Isomer -4.950 2.980 7.930 3.965 -0.985 0.122 0.248 4.569 

II-Isomer -4.570 0.930 5.500 2.750 -1.820 0.602 0.462 5.431 
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318.15 -217.418 -205.792 -177.815 -167.931 

328.15 -217.360 -205.732 -177.818 -167.935 

338.15 -217.303 -205.673 -177.825 -167.940 

348.15 -217.244 -205.613 -177.832 -167.946 

358.15 -217.185 -205.552 -177.841 -167.953 

368.15 -217.125 -205.491 -177.850 -167.960 

 
 کلوین 398الی  298در گستره دمایی ثابت تعادل ترمودینامیکی  و آنتروپیمقادیر تغییرات  -4جدول 

 thK (J/mol) adΔS 

Temperature(K) I-Isomer II-Isomer I-Isomer II-Isomer 

278.15 7.464×10+40 4.904×10+38 -177.554 -179.102 

288.15 2.784×10+39 2.177×10+37 -179.178 -180.707 

298.15 1.294×10+38 1.190×10+36 -180.801 -182.310 

308.15 7.339×10+36 7.855×10+34 -182.420 -183.909 

318.15 4.982×10+35 6.147×10+33 -184.036 -185.506 

328.15 3.985×10+34 5.617×10+32 -185.649 -187.100 

338.15 3.701×10+33 5.913×10+31 -187.259 -188.690 

348.15 3.939×10+32 7.083×10+30 -188.866 -190.278 

358.15 4.749×10+31 9.550×10+29 -190.469 -191.862 

368.15 6.423×10+30 1.435×10+29 -192.070 -193.444 

 

 گیرینتیجه
و یک آلاینده  یک داروی شیمی درمانی قوی لوموستین

شی پیدا کردن روبالقوه زیست محیطی است. در نتیجه، 

برای حمل هوشمند آن به بافت سرطانی هدف از اهمیت 

. به همین دلیل، در این تحقیق زیادی برخوردار است

نانو به عنوان یک حسگر و  نقاط کوانتومی گرافنعملکرد 

مورد مطالعه قرار  دارواین  ملبرای شناسایی و ح حامل

مقادیر انرژی جذب سطحی و پارامترهای گرفت. 

 لوموستینکنش دهنده آن بود که برهم ترمودینامیکی نشان

گرما زا، خودبخودی و از نظر  نقاط کوانتومی گرافنبا 
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های حاصل از محاسبات تجربی امکان پذیر است. داده

NBO بوده و  فیزیکیاز نوع  حاکی از آن بود که جذب

مده نیاد شیمیایی به وجود پیون ساختار و نانولوموستینمیان 

 بهبودگاف انرژی و در پی آن  شکاهاست. علاوه براین، 

نشان دهنده آن کنش، در حین این برهم الکتریکیهدایت 

توان برای توسعه می کوانتومی گرافن طنقااز  بود که

گیری منظور اندازهحسگرهای نوین الکتروشیمیایی به

 استفاده نمود. لوموستین
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