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 چکیده

از  یامجموعه یهیته یبرا ستیز طیو سازگار با مح یامرحلهتک ،یجزئروش سنتز کارآمد، سه کیپژوهش، در گام نخست،  نیدر ا      

کار رفته به یزگرهای. کاتالردیپذی( صورت مII( و مس)II)کلین دیجد یزگرهایتالارائه شده است که با استفاده از کا دازولیمیا ونیمشتقات ت

-5-یدروکسیه-2-(((Z)-(3)-(E))-4-لیمت-2 گاندیل یهی( بر پاII( و کبالت)II)کلین یهاونیاز  ییهاکمپلکس ،واکنش نیدر ا

 ی( هستند که براH₂Lال )-3-نیدی(پرلیمتیدروکسی)ه-5-(نوی(آملیا-3-نیدی(پرنوی(آملنیمت(لیا-4-نیدیریپلیمت-2-(لیمتیدروکسی)ه

 ن،یبدون حلال و در حضور بنزوئ طیواکنش در شرا نیاند. امورد استفاده قرار گرفته دازولیمیا ونیدر سنتز مشتقات ت بارنینخست

 یای. از مزاشودیانجام م زگریاز کاتال یانهینوع اول گوناگون و در حضور مقدار به کیآرومات یهانیمختلف و آم کیآرومات یهااناتیزوسیا

و  یسم یهاو عدم استفاده از حلال زگریکاتال افتیباز تیبالا، قابل یبازده وتاه،به روش انجام ساده، زمان واکنش ک توانیروش م نیا

مورد  زین ییدارو یهاندهیجذب آلا تیعنوان عامل اصلاح سطح با قابلبه دازولیمیا ونیخطرناک اشاره کرد. در ادامه، استفاده از مشتقات ت

 قرار گرفته است. یبررس

 
 

 (II(, کمپلکس مس)II)کلیکمپلکس ن ها,ونیت-(3H)2-دازولیمیا-1H-لیآرتترا دوکسال,یریپ ف,یباز ش : واژه های کلیدی

 
 

 . مقدمه1

مواجه شده است؛ چراکه  یبا توجه فراوان یآل یدر سنتزها افتیناهمگن و قابل باز یزگرهایاستفاده از کاتال ر،یاخ یهادر دهه      

و  شوندیم یساده جداساز ونیلتراسیاز مخلوط واکنش با ف یراحتواکنش به انیدارند، در پا یآسان یکاربر زگرهاینوع کاتال نیا

داروها در و شبه یآل باتیارزشمند در سنتز ترک یعنوان ابزاربه یچندجزئ یها[. امروزه واکنش1] رنددا یینسبت سطح به حجم بالا
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ظرف  کیواکنش را در  یچند مرحله توانیم ط،یشرا رییتغ ایها حدواسط یبه جداساز ازیبدون ن رایاند؛ زمدرن شناخته شده یمیش

 یچند ماده ایسه  بیشامل ترک یچندجزئ یها[. واکنش2داد ] شیافزا یریگطور چشمرا به یورانجام داد و بهره وستهیطور پو به

 یاصل یکه اجزا کنندیم جادیرا ا دیجد یواکنش داده و محصول گریکدیبا  یبیصورت ترتظرف واکنش هستند که به کیدر  هیولا

و  ییایمیش ،ییدارو عیدر صنا یاکاربرد گسترده هادازولیمیا گر،ید یاز سو [.5-3را در ساختار خود دارد ] هیتمام مواد اول

 روسیضدسرطان، ضدو ،یضدقارچ، ضدالتهاب، ضددرد، ضدسل، ضدافسردگ یساخت داروهادر  باتیترک نیدارند. ا یکشاورز

به کار  7.8تا  6.2حدود  pHبافر در  لعنوان محلومختلف به ییایمیش عیدر صنا نی. همچنرندیگیها مورد استفاده قرار مکشو حشره

 زین یدازولیمیا یهاشعله کاربرد دارند. نمک یهابازدارندهعنوان ( بهPBI) دازولیمیبنزایمانند پل دازولیمی. مشتقات اروندیم

جذب  دازول،یمیخاص ا یاز کاربردها یکیمورد توجه هستند.  یمیدر ش داریپا یهاکربن یسازهاشیو پ یونی عاتیعنوان مابه

سطح  لیدلد مزومتخلخل، بهاست. موا KCC-1مزومتخلخل  یکایلیبا استفاده از نانوذرات س بوپروفنیا رینظ ییدارو یهاندهیآلا

 ییدارو عیدر صنا یاطور گستردهبه ل،یدل نیو به هم دهندیاز خود نشان م یادیز یسطح تیتخلخل، فعال یبالا و حجم بالا یژهیو

 یزوریاتالنقاط فعال ک جادیمواد، امکان ا نیمتخلخل ا زساختاری. رروندیبه کار م یزوریکاتال یهیجاذب و پا عنوانبه یزوریو کاتال

 .شودیم یستیو ز یصنعت ،ییایمیش یهاستمیدر س یزوریکاتال تیها را فراهم کرده که منجر به بهبود فعالحفره یدر سطح داخل

 یبرا یمتنوع یهاروش یفعال، منجر به ارائه ییو دارو یعیآن در مواد طب یوابسته باتیو ترک دازولیمیا یاساختار هسته یگستردگ

مختلف از جمله  یزگرهایبا استفاده از کاتال دازولیمیسنتز مشتقات ا یبرا یمتعدد یها[. روش6،7شده است ] هاکلیوسهتر نیسنتز ا

L-[،  8] نیپرولZrCl₄ ] 9[ ،HClO4/SiO2  ]10[  ،BF3/SiO2 ]11[ ،Yb(OTF)3  ]12یونی عاتی] و  ما13[ دهایاسی]،  هتروپل  

سخت واکنش، زمان  طیشرا رینظ ییهاتیمحدود یها داراروش نیاز ا یاریحال، بس نیبا ااند. گزارش شده ی] در مقالات علم14[

ساده، کارآمد،  یسنتز یهاروش یتوسعه رو،نیهستند. از ا متیقگران یگرهاشو استفاده از واکن نییپا یبازده ند،یفرآ یطولان

 .شودیمحسوب م یساسا ازین کیهمچنان  باتیترک نیا دیتول یبالا برا یسبز و با بازده

گوگرد  یمشتقات حاو ژهیوبه ،یکلیهتروس باتیسنتز ترک یبرا دیجد یهاروش یتوسعه ینهیما در زم یهاپژوهش یدر ادامه 

مورد توجه  دازولیمیا ونی( در سنتز چند مشتق تII( و  کبالت)II)کلیاز  ن دیدو کمپلکس جد یزورینقش کاتال ی[، بررس15-17]

 قرار گرفت.

 
 های کاتالیزوری نیکل و مس.تیون در حضور کمپلکس-(3H)2-ایمیدازول-1H-آریلتترا-1,3,4,5. سنتز ترکیبات 1شکل 
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اند. از جمله استفاده نشده هادازولیمیا ونیدر سنتز ت زگریعنوان کاتالها بهکمپلکس نینشان داد که تاکنون ا یمتون علم یبررس

 کی ق،یتحق نیمجدد آن اشاره کرد. در ا یاستفاده تیو قابل زگریبودن کاتال یرسمیبالا، غ یبه بازده توانیروش م نیا یایمزا

 شودی(  ارائه مII( و  کبالت)II)کلین یهادر حضور کمپلکس هادازولیمیا ونیسنتز ت یبرا ستیز طیروش مؤثر و سازگار با مح

  (.1)شکل 
 

 ها )بخش تجربی(شمواد و رو. 2

سیازی بیشیتر   گونیه خیال   تهیه شده و بدون هیی   Merckشرکت های مورد استفاده در این تحقیق از کلیه مواد شیمیایی و حلال     

-2بیر پاییه لیگانید     (Cu)IIو  (Ni)IIهای کار گرفته شدند. کاتالیزگرهای مورد استفاده در این مطالعه، دو کمپلکس جدید از یونبه

-اییل(آمینو( -3-اییل( متیلیدن(آمینو(پیرییدین  -4-پیریدینمتیل-2-متیل()هیدروکسی-5-هیدروکسی-Z(-)3(((-E(-)2))-4-متیل

( روی TLCهیا بیا اسیتفاده از کرومیاتوگرافی لاییه نیازک )      ( هسیتند. پیشیرفت واکینش   L()H₂L-3-متیل(پیرییدین )هیدروکسی-5

گیری گردیید.  اندازه SMP3ذوب ترکیبات با دستگاه الکترونی نقطه ذوب  ای پوشیده از سیلیکا ژل بررسی شد. نقطهصفحات شیشه

در حیلال   Bruker 75 MHzبیا دسیتگاه    ¹³C NMR   هیای و طییف  Bruker 300 MHzبیا دسیتگاه     ¹H NMRهیای  طییف 

DMSO-d₆  و با استفاده ازTMS های عنوان استاندارد داخلی ثبت شدند. طیفبهFT-IR    بیا دسیتگاهBruker Tensor 27   بیه

  انجام شده است. Gossin 09افزار تهیه شدند. محاسبات نظری نیز با استفاده از نرم KBrصورت قرص 

 (H₂L. روش تهیه لیگاند شیف بازی )2-1

س طور کامل حل شید. سیپ  آمین بهاتیللیتر متانول به همراه چند قطره تریمیلی 10مول پیریدوکسال هیدروکلرید در میلی 2مقدار      

ساعت تحت رفلاکس قرار گرفیت. پیس    6مدت آرامی به محلول فوق افزوده شد و مخلوط بهآمینوپیریدین بهدی-3،2مول از میلی 1

وشو گردید و در دمای اتاق خشک شید.  ای حاصل فیلتر شده، با متانول شست(، محصول قهوهTLCاز اتمام واکنش )بررسی توسط 

گیییری شیید. بییرای شناسییایی اییین ترکیییب از  گییراد انییدازهدرجییه سییانتی 170آن برابییر بییا  بییوده و نقطییه ذوب ٪68بییازده محصییول 

  (.2استفاده گردید )شکل  IRو  HNMR1   ،CNMRT31های سنجیطیف

 

 (H₂L) دیجد گاندیواکنش سنتز ل .2شکل 
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 H₂Lهای جدید مس و نیکل با لیگاند . روش تهیه کمپلکس2-2

آمده دستمتانول حل شد و محلول به تریلیلیم 5( در کلین دیکلر ایمس  دیمورد نظر )کلر یاز نمک فلز مولیلیم کی

 یساعت در دما 6مدت متانول( افزوده شد. مخلوط واکنش به تریلیلیم 5)در  بازفیش گاندیل مولیلیم 1به محلول  یاصورت قطرهبه

. سپس بازده، دیخشک گرد طیمح یشده، با متانول سرد شسته شد و در دما لتریحاصل ف برسواتاق تحت رفلاکس قرار گرفت. 

 (.3ها انجام شد )شکل کمپلکس یفیط یهاینقطه ذوب و بررس

 
 های جدید مس و نیکلروش تهیه کمپلکس .3شکل 

 

 (II)و  کبالت( II)ازول با استفاده از کاتالیزگرهای کمپلکس نیکلمشتقات تیون ایمیدو بهینه سازی . روش سنتز 2-3

-4(، مولیلیم 1گرم،  0.21) نییبنزو انینوع حلال و دما، واکنش مدل م زگر،یواکنش از نظر مقدار کاتال طیشرا یسازنهیبه یبرا     

 ریواکنش در حضور مقاد نی( انتخاب شد. امولیلیم 1گرم،  0.107) نیلیآنلیمت-4( و مولیلیم 1گرم،  0.149) اناتیزوسیا لیفنلیمت

واکنش، استفاده از  طیشرا نینشان دادند که بهتر جیبدون حلال انجام شد. نتا نیگوناگون و همچن یهاحلال زگر،یاز کاتال یمختلف

 (.1، جدول 7 ید)ورو باشدیبدون حلال م طیو انجام واکنش در شرا گرادیدرجه سانت 120 یدما زگر،یگرم کاتال 0.08

 

 
 .واکنش مدل جهت بهینه سازی شرایط واکنش. 4شکل  
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 : بررسی شرایط مختلف در واکنش مدل1جدول 

مقدار کاتالیزور  ردیف

 نیکل

 )گرم( 

 دما حلال

)درجه 

 سانتیگراد(

 محصول

 )%( 

1 0.04 ------ 110 57 

2 0.06 ------ 110 69 

3 0.08 ------ 110 88 

4 0.10 ------ 110 88 

5 0.04 ------ 120 65 

6 0.06 ------ 120 74 

7 0.08 ------ 120 93 

8 0.10 ------ 120 94 

 42 بازروانی اتانول 0.04 9

 47 بازروانی اتانول 0.06 10

 55 بازروانی اتانول 0.08 11

 56 بازروانی اتانول 0.10 12

 44 بازروانی متانول 0.04 13

 47 بازروانی متانول 0.06 14

 56 بازروانی متانول 0.08 15

 57 بازروانی متانول 0.10 16

دی متیل  0.04 17

 سولفوکساید

 37 بازروانی

دی متیل  0.06 18

 سولفوکساید

 40 بازروانی

دی متیل  0.08 19

 سولفوکساید

 42 بازروانی

دی متیل  0.10 20

 سولفوکساید

 42 بازروانی
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 ایمیدازول های چهار استخلافی و بازیابی کاتالیزگر . روش عمومی سنتز مشتقات تیون 2-4

 1) لیآر اناتیوسیزوتی(، امولیلیم 1) نییشامل بنزو یمشتقات با حرارت دادن مخلوط ریسنتز سا نه،یبه طیشرا نییپس از تع      

انجام شد )جدول  قهیدق 45تا  35مدت به زگریگرم کاتال 0.08( در حضور مولیلیم 1نوع اول مناسب ) کیآرومات نی( و آممولیلیم

به آن افزوده شد. از آنجاکه  اترلیاتید تریلیلیم 10(، مخلوط واکنش سرد شده و TLCبا  ی(. پس از اتمام واکنش )بررس2

از  یو پس از خشک شدن، در سه مرحله متوال دیساده از مخلوط جدا گرد ونیلتراسینامحلول است، با ف اترلیاتیدر د زگریکاتال

 یسه مرحله متوال یهاآن مشاهده شود. بازده تیدر فعال یکه کاهش محسوسواکنش مدل مجدداً مورد استفاده قرار گرفت، بدون آن

دست آمد که بهدرصد  71و  76، 80مس برابر با  زگریکاتال یدرصد و برا 89و  92، 94برابر با  کلین زگریواکنش با کاتال یبرا

 (.3است )جدول  یافتیباز یزگرهایکاتال تیفعال یداریدهنده پانشان

 نهیبه طیتحت شرا دازولیمیا توئهیتتراسوبست یهاونی: سنتز ت2جدول 

 زمان محصول ردیف

 )دقیقه(

 راندمان

)%( 

 نقطه ذوب به دست آمده

 )درجه سانتیگراد(

 (18نقطه ذوب در مرجع )

 )درجه سانتیگراد(

 236-238 234-237 90 35 لفا 1

 224-225 223-226 83 45 ب 2

 211-212 210-212 87 40 پ 3

 265-267 267-269 93 40 ت 4

 271-273 272-275 87 42 ث 5

 230-232 228-230 87 39 ج 6

 جدید 287-289 95 40 چ 7

 

 زگرهایو استفاده مجدد از کاتال یابیباز جی: نتا3جدول 

 مرحله سوم وممرحله د مرحله اول 

 89 92 94 کاتالیزورنیکل )% راندمان(

 71 76 90 کاتالیزور مس )% راندمان(
 

 . نتایج و بحث 3

اند. شده زورهایدر حوزه کاتال یریچشمگ یهاشرفتیمنجر به پ یاقتصاد یازهایو ن یطیمحستیز یهاینگران ر،یاخ یهادر سال     

 هیته یاند. در ابتدا، براصورت گرفته نینو یزوریکاتال یهاو توسعه واکنش دیجد یزورهایکاتال دیتول نهیعمدتاً در زم هاشرفتیپ نیا

از  بیترک نیبود. ا گاندیعنوان لبه فیباز ش کیبه سنتز  ازیواکنش استفاده شد، ن نیدر ا زگریکاتال عنوانبهکمپلکس مورد نظر که 

 نیآملیاتیدر حضور حلال متانول و تر فی. باز شدیحاصل گرد نیدیپرونیآمید-2،3و  دیدروکلریه دوکسالیریپ نیواکنش ب

 (.2شد )شکل  نییتع گرادیدرجه سانت 170درصد بود و نقطه ذوب آن  68 باشد. بازده محصول برابر  هیرفلاکس ته طیتحت شرا



     

 

 

 19  1404 تابستان، 49، شماره پانزدهمسال                                               و همکاران جباری

 
( JQCS ) 

دارند و از واکنش  یفیضع یزبا تیدوگانه هستند که خاص وندیبا پ تروژننی–کربن یگروه عامل یحاو یباتیترک فیش یبازها

دوست جفت الکترون . واکنش با حمله هستهندیآیدست مها بهکتون ای دهایموجود در آلده لینوع اول با گروه کربون یهانیآم

 وندیپ یسنتزشده، جذب مشخصه مربوط به گروه عامل فیباز ش IR فی. در طشودیآغاز م لینبه گروه کربو نیآم تروژنین یوندیناپ

 1302 و 1500–1400، 3328 یدر نواح یجذب ینوارها ن،ی. همچنشودیمشاهده م cm⁻¹ 1587 هیدر ناح تروژننی–دوگانه کربن

cm⁻¹ یوندهایپ یمربوط به ارتعاش کشش بیترتبه O–H ،C=C  وC–O 1458 یشده در نواحمشاهده یهاکیر پیهستند. سا ،

 .باشندیمورد نظر م فیساختار باز ش دکنندهییتأ زین cm⁻¹ 794و  881، 1016، 1080، 1194، 1387

 ای کلین دیمورد نظر )کلر ینمک فلز مولیلیم 1از  یمحلول زگر،یعنوان کاتالو مس به کلین یهاسنتز کمپلکس یبرا ،یگام بعد در

متانول افزوده شد. مخلوط  تریلیلیم 5در  فیاز باز ش مولیلیم 1به محلول  یاصورت قطرهمتانول به تریلیلیم 5مس( در  دیکلر

وشو داده شد و شده، با متانول سرد شست لتریتحت رفلاکس قرار گرفت. رسوب حاصل ف طیمح یدما رساعت د 6مدت حاصل به

شد؛  نییتع گرادیدرجه سانت 258درصد و نقطه ذوب آن  72. بازده محصول حاصل از فلز مس برابر با دیخشک گرد طیمح یدر دما

سنتزشده،  یهاکمپلکس یبود. ساختار هندس گرادیسانت هدرج 286درصد و نقطه ذوب آن  68 کلیزده کمپلکس نبا کهیدرحال

 نشان داده شده است. 5شده و در شکل  یسازنهیبه یوجهصورت هشتبه

 
 [MLهای سنتزشده ]شده کمپلکس. ساختار هندسی بهینه5شکل 

 یهابوده و قادرند با اتم سیلوئ یدیاس تیخاص یها داراکمپلکس نیو مس، ا کلین یاهدر اتم یخال یهاتالیبا توجه به وجود اورب

منظور اثبات ساختار (. به5گردند )شکل  هااناتیزوسیو ا نییبنزو تیفعال شیو گوگرد هماهنگ شوند و موجب افزا ژنیاکس

 استفاده شده است. یفیمطالعات ط زیو ن یلات علمشده در مقاگزارش یهاها با دادهذوب آن قاطن سهیسنتزشده، از مقا باتیترک

 diphenyl-1,3-p-tolyl-1H-imidazole-2(3H)-thione(4a)-5,4 مشتق یفیط یبررس
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در  کیپصورت تکبه دروژنیه 6معادل با  لی، جذب مربوط به دو گروه مت₆d-DMSOدر حلال  بیترک نیا NMRH1 فیط در

ppm 2.29 7.24تا  7.11 هیدر ناح دروژنیه 18معادل با  کیآرومات یهادروژنیو جذب ه شودیمشاهده م ppm صورت چندگانه به

، 128.53، 128.51، 21.14 یدر نواح ییهاکی، پDMSO-d₆در حلال  بیرکت نیا CNMR¹³ فیدر ط نی. همچنشودیم دهید

صورت قرص به شدههیته IR فیط. در گرددیمشاهده م ppm 165.43و  138.15، 134.76، 131.07، 129.66، 129.27، 128.78

KBrوندیمربوط به پ یها، جذب C–H وندی، پ3028در  کیآرومات C–H وندیو پ 2916در  کیفاتیآل C=S  1600در cm⁻¹  مشاهده

 اند.شده

 
 زگریعنوان کاتالو مس به کلین دیجد یهادر حضور کمپلکس نیچهار جانش دازولیمیا یهاونیسنتز ت می. مکانس6شکل 

 

 4, 5-diphenyl-1-p-tolyl-H1-imidazole-2(3H)-thione(4g)-(bromophenyl-4)-3 مشتق یفیط یبررس

و  ppm 2.52پیک در صورت تکهیدروژن به 3جذب گروه متیل معادل با ، ₆d-DMSOاین ترکیب در حلال  NMRH1در طیف 

شود. همچنین در صورت چندگانه مشاهده میبه ppm 7.62تا  7.17هیدروژن در بازه  18های آروماتیک معادل با جذب هیدروژن

، 128.71، 128.58، 128.36، 128.24، 128.08، 122.04، 21.19هایی در نواحی این ترکیب در همان حلال، پیک CNMR¹³طیف 

128.80 ،128.90 ،128.98 ،129.08 ،129.25 ،129.31 ،129.67 ،129.72 ،131.10 ،131.76 ،131.83 ،132.18 ،132.14 ،

، جذب مربوط KBrصورت قرص شده بهتهیه IRشود. در طیف مشاهده می ppm 165.44و  138.25، 136.71، 136.57، 134.70

 مشاهده شده است. cm⁻¹ 1593در  C=Sو جذب مربوط به پیوند  3043آروماتیک در  C–Hبه پیوند 

 یمیدازول تیونکاربردهای صنعتی و دارویی مشتقات ا.3-1

طور بالا، به ژهیداشتن سطح و لیدلمزوپور است. مزوپورها به یکایلیاصلاح سطح س دازول،یمیمهم مشتقات ا یاز کاربردها یکی

 ،یبریبالا، ساختار ف ژهیبرجسته با سطح و یاز مزوپورها یکی. رندیگیمورد استفاده قرار م یستیکاتال هیعنوان جاذب و پاگسترده به

 شیرها ،یستیکاتال یهاهیساخت پا ،یتیاست که در سنتز مواد نانوکامپوز KCC_1مناسب، مزوپور  یکینو مکا یحرارت یداریپا
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 تواندیم یآل یهابا مولکول باتیترک نیکاربرد دارد. اصلاح سطح ا یدر کروماتوگراف نیو همچن دروژنیه یسازرهیدارو و ذخ

و  یآل یهاجذب گونه ییها تواناو مشتقات آن هادازولیمیا ،یآل باتیترک انیبخشد. در مبهبود  یطور قابل توجهها را بهخواص آن

در استخراج  باتیترک نیا ییتوانا شیدر اصلاح سطح مزوپورها باعث افزا هادازولیمیرا دارند. استفاده از ا یمتعدد یفلز یهاونی

 شده است. یاچندحلقه یهادروکربنیو ه کیلیکربوکس یدهایهمچون اس یمواد

 

 

 
 برای سلیکای مزوپور اصلاح شده با ایمیدازول تیون.  FT-IRطیف . 7شکل

 یریگجهینت. 4

 ییکرد که کارا یریگجهینت وانتیشده در جدول، مارائه یهاسنتزشده و داده یهاکمپلکس یزوریکاتال یهابر اساس آزمون

-1،3-لیفنید-4،5 بیروش واکنش مدل جهت سنتز ترک ن،یمس بالاتر بوده است. بنابرا زگریبا کاتال سهیدر مقا کلین زگریکاتال

 .شودیم هیتوص کلین زگریتنها در حضور کاتال ون،یت-(H3)2-دازولیمیایتول-پاراید

    

 . مراجع5
[1]Davoodnia A., Khashi M., Tavakoli-Hoseini N., (2013). Tetrabutylammonium hexatungstate 

[TBA]2[W6O19]: Novel and reusable heterogeneous catalyst for rapid solvent-free synthesis of 

polyhydroquinoline via unsymmetrical Hantzsch reaction, Chinese Journal of Catalysis, 34, 6. 



 

 

 

 مجله شیمی کوانتومی و اسپکتروسکوپی                                           1404 تابستان، 49، شماره پانزدهمسال                                                           22

 
( JQCS ) 

[2]Litvinov V. P., (2003). Multicomponent cascade heterocyclisation as a promising route to targeted synthesis 

of polyfunctional pyridines, Russ. Chem. Rev, 72, 69. 

[3]Ugi I., Domling A., Horl W., (1994). Multicomponent reactions in organic chemistry, Endeavour, 18, 115. 

[4]Tietze L. F., Modi A., (2000). Multicomponent domino reactions for the synthesis of biologically active 

natural products and drugs, Med. Res. Rev, 20, 304. 

[5]I. Ugi, Domling A., B. Werner B., (2000).  Since 1995 the new chemistry of multicomponent reactions and 

their libraries, including their heterocyclic chemistry, Heterocycl. J. Chem, 37, 647. 

[6]Laufer S. A., Zimmermann W., Ruff K. J., (2004). Tetrasubstituted Imidazole Inhibitors of Cytokine 

Release:  Probing Substituents in the N-1 Position, J. Med. Chem, 47, 6311. 

[7]Wolkenberg S. E., Wisnoski D. D., Leister W. H., Wang Y., (2004). Efficient Synthesis of Imidazoles from 

Aldehydes and 1,2-Diketones Using Microwave Irradiation, Org. Lett, 6, 1453. 

[8]Samai S., Nandi G. C., Singh P., Singh M.S., (2009). l-Proline: an efficient catalyst for the one-pot synthesis 

of 2,4,5-trisubstituted and 1,2,4,5-tetrasubstituted imidazoles, Tetrahedron, 65. 

[9]Sharma G. V. M., Jyothi Y., Lakshmi P. S., (2006). Efficient Room‐Temperature Synthesis of Tri‐ and 

Tetrasubstituted Imidazoles Catalyzed by ZrCl4, Synth. Commun, 36. 

[10]Kantevari S., Vuppalapati S. V. N., Biradar D. O., Nagarapu L., (2007). Highly efficient, one-pot, solvent-

free synthesis of tetrasubstituted imidazoles using HClO4–SiO2 as novel heterogeneous catalyst, J. Mol. Catal, 

266. 

[11]Sadeghi B., Mirjalili B. B. F., Hashemi M. M., (2008). BF3•SiO2: an efficient reagent system for the one-

pot synthesis of 1,2,4,5-tetrasubstituted imidazoles, Tetrahedron Lett, 49. 

[12]Wang L. M., Wang Y. H., Tian H., (2006). Rare earth perfluorooctanoate [RE(PFO)3] catalyzed one-pot 

synthesis of benzopyran derivatives, J. Fluor. Chem, 127. 

[13]Heravi M., Derikvand F., Bamoharram F. F., (2007). Highly efficient, four-component one-pot synthesis of 

tetrasubstituted imidazoles using Keggin-type heteropolyacids as green and reusable catalysts, J. Mol. Catal, 

263. 

[14]Hasaninejad A., Zare A., Shekouhy M., Ameiri Rad J., (2010). Catalyst-Free One-Pot Four Component 

Synthesis of Polysubstituted Imidazoles in Neutral Ionic Liquid 1-Butyl-3-methylimidazolium Bromide, J. 

Comb. Chem, 12. 

[15]Allameh S., Heravi M. M., Hashemi M. M., Bamoharram F. F., (2011). Synthesis of 3-(aryl)-2-thioxo-2,3-

dihydroquinazolin-4(1H)-one derivatives using heteropolyacids as green, heterogeneous and recyclable 

catalysts, Chines Chemical Letters, 22., 

[16]Khoshdast A. R., Allameh S., Beyramabadi S. A., Khashi M., Morsali A., Pordel M., (2016). Catalytic 

performance of a new Cu(II) Complex as an efficient and recyclable catalyst in the Synthesis of 1,8-

dioxodecahydroacridines, World J Environ Biosci, 5, 2. 

[17]Nahavandian S. , Allameh S., (2018). Novel Three-Step Synthesis of Imidazo[1,2-c]quinazoline-5(6H)-

thione Derivatives, J. Sci, I. R. Iran, 29, 1 2. 

[18] Shaker M., Davoodnia A., Vahedi H., Lari J., Roshani M., Mallaeke H., (2017). Synthesis of Some New 

1,3,4,5‐tetrasubstituted‐1H‐imidazole‐2(3H)‐thiones Via a Facile One‐Pot Three‐Component Reaction in the 

Presence of Solvent and Heteropolyacids, J . Heterocyclic Chem, 54. 

 

 

 

 

 

 



     

 

 

 23  1404 تابستان، 49، شماره پانزدهمسال                                               و همکاران جباری

 
( JQCS ) 

 

 

 

 

1,3,4,5-tetraaryl-1H-imidazole-2(3H)-thiones: used to modify the surface of mesoporous silica in 

the industrial and pharmaceutical applications 

 

 

Maryam Jabbari, Sadegh Allame1*1, Hossein Behmadi 

1Department of Chemistry, Ma. C., Islamic Azad University, Mashhad, Iran 

 

Submited: 16 July 2025, Revised: 24 September 2025, Accepted: 02 October 2025 

  

Abstract 

In this paper, at the first, a one-pot, three-component, efficient and environmentally friendly synthetic method is 

expressed for the preparation of several imidazole thiones using a new Ni (II) and Cu (II) catalysts. The 

catalysts used in this reaction are complexes of Ni(II) and Cu (II) based on the ligand 2-methyl-4((E)-(2-(((Z)-

(3-hydroxy-5-(hydroxymethyl)-2-methylpyridine-4-yl)methylene)amino)pyridine-3-yl)amino)-5-

(hydroxymethyl) pyridine-3-L)(H2L), which for the first time in the synthesis of imidazole thiones has been 

used. This reaction is carried out under solvent-free conditions and with benzoin reagents, different aryl 

isothiocyanates and different first-type aromatic amines, in the presence of an optimal amount of catalyst. the 

advantages of this method include easy working method, short reaction time, high yield of products, ability to 

recycle the catalyst and no use of toxic and dangerous solvents. At the second, imidazole thiones have 

mentioned as a modification surface reagent with the property of absorbing pharmaceutical pollutions.  

       

Keywords: Schiff base, Pyridoxal, Tetraaryl-1H-imidazole-2(3H)-thions, Ni(II) complex, Cu(II) complex. 
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