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 چکیده

( به عنوان جاذب و حسگر C23Siبا سیلیسیم ) ( و فولرن آلاییده شده24Cدر این مطالعه، عملکرد نانوساختارهای فولرن خالص )

مقادیر منفی انرژی جذب سطحی نشان  برای حذف و شناسایی پیریمیدون، با استفاده از نظریه تابعی چگالی مورد بررسی قرار گرفت.

الپی و تغییرات انرژی پذیر است. مقادیر منفی تغییرات آنتکنش پیریمیدون با هر دو نانوساختار از لحاظ تجربی امکانداد که برهم

باشد. اما مقادیر ثابت تعادل خودی میزا و خودبهآزاد گیبس نشان داد که جذب سطحی پیریمیدون بر روی سطح هر دو جاذب گرما

آن با  کنشطرفه و غیرتعادلی است ولی برهمناپذیر، یکبرگشت 24Cکنش پیریمیدون با دهنده آن بود که برهمترمودینامیکی نشان

C23Si  های طبیعی پیوندی نشان داد که جذب پذیر، تعادلی و دوطرفه دارد. نتایج حاصل از محاسبات اوربیتالحالتی برگشت

شونده، ماهیتی شیمیایی دارد، ولی جاذب و جذبدلیل تشکیل پیوندهای کوالانسی میانپیریمیدون بر روی سطح فولرن خالص، به

باشد. اثر دما و حلال بر روی فرآیند جذب شده به دلیل عدم تشکیل پیوند، فیزیکی میها در مورد فولرن آلاییده کنشماهیت برهم

کنش آمده نشان داد که حضور حلال، تأثیر خاصی بر فرآیند جذب سطحی نداشته و برهم دستمورد بررسی قرار گرفت و نتایج به

های چگالی حالات محاسبه شده، نشان داد که مقدار گاف تر است. طیفتر، قویپایین پیریمیدون با هر دو نانوساختار در دماهای

الکترون ولت، کاهش  020/4به  500/7کنش با پیریمیدون تجربه نموده و میزان آن از را در حین برهم ٪4/46کاهشی  C23Siانرژی 

جدید برای ساخت حسگرهای الکتروشیمیایی نوین برای شناسایی  گریتوان به عنوان اصلاحیافته است. در نتیجه از این نانوساختار می

 پیریمیدون، استفاده نمود.
 پیریمیدون، نظریه تابعی چگالی، جذب سطحی، حسگر، حذف آلاینده :واژگان کلیدی 
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 مقدمه

 صحیح کنترل عدم با مدرن، جامعه در داروها مصرف افزایش 

 بوده همراه شدهمتابولیزه یا نشده استفاده اشکال در مواد این

 هایآلاینده اصطلاح به) شیمیایی مواد این ماندگاری. است

 این و شودمی هاآن تجمع باعث آبی هایمحیط در( نوظهور

 انسان سلامت به ایبالقوه هایآسیب و بوده افزایش به رو روند

 تغییر بدون اغلب داروها. [1]کند می وارد آبزیان بومزیست و

 اصولاً شوند،می آبی منابع وارد که هنگامی و شده دفع از بدن

-قابل کنشبرهم هاآن اگر. بیافتد اتفاق است ممکن حالت دو

 شوند، تجزیه آب توسط توانندمی باشند، داشته آب با توجهی

 ترکیبات از ترسمی اغلب داروها، تخریبی محصولات حالاین با

با آب واکنش نداشته  اگر دیگر، طرف از. هستند دارو اصلی

 این .[2, 3]کنند می ایجاد سمی اثرات و یافته تجمع باشند،

 و شناسایی برای هاییفناوری توسعه به هشدار دهنده موضوع

 طورکلیبه .دارد نیاز پساب هایخانهتصفیه در داروها تصفیه

 مواد و هاپاتوژن حذف برای معمولی فاضلاب هایخانه تصفیه

 بخش تنها بنابراین و اندشده طراحی شدهلخته یا معلق

کنند می حذف را پساب در موجود دارویی ترکیبات از کوچکی

 و غشایی فیلتراسیون مانند فاضلاب پیشرفته هایتصفیه. [4]

 عنوانبه جذب و پیشرفته اکسیداسیون فرآیندهای نانو،

ترکیبات  کارآمد حذف برای کنندهامیدوار هایاستراتژی

 گذشته، سال چند در. [7-5]اند شده معرفی دارویی

 تئوری نظر از متعددی مطالعات موضوع کربنی نانوساختارهای

 ها،فولرن مانند آلی نانوساختارهای .است بوده تجربی و

ای العادهفوق خواص از ایمجموعه دلیلبه گرافن و هانانولوله

 جلب خود به پژوهشگران سوی از را زیادی توجه که دارند،

 هایزمینه در را هاآن از عملی استفاده امکان که اند،کرده

 تحقیقات انجام شده، در. کندمی فراهم علمی مختلف

 و اندبوده برخوردار ایویژه محبوبیت از فولرن نانوساختارهای

 نوظهور هایچالش از برخی حل برای استفاده پتانسیل تاکنون

 هایچالش این. اندداده نشان را است مواجه آن با بشر که

 منددارورسانی هدف و محیط زیست آلودگی به عمدتاً نوظهور

 دارویی هایمولکول از که برخیباوجودی  .[8]شود می مربوط

به دلیل استفاده بیش  اما شوند،می تجزیه آب در سریع نسبتاً

 خوب   جذب خواص. شوندمی آب منابع وارد پیوسته از حد،

 قرار دانشمندانی توجه مورد را هاآن فولرن نانوساختارهای

 در. هستند هاآلاینده هایی برای جاذب دنبال به که است داده

 دار،عامل و ساده فولرن، نانوساختارهای از مطالعات، از بسیاری

بر . علاوه[9, 10] است شده استفاده هاآلاینده جذب برای

 داده نشان هاآن در که دارد وجود متعددی مطالعات ها،این

 با خوبی بسیار کنشبرهم فولرن هایمولکول که است شده

 مطالعات، این تمام در .[11, 12]دارند  دارویی هایمولکول

 محاسباتی، رویکردهای سایر و تئوری تابع چگالی محاسبات

-می  ایفا علمی جامعه در حیاتی مسائل حل در مهمی نقش

 داروی پریمیدون و فولرن بین کنشبرهم ما کار، این در کنند.

متعلق ( 1)شکل داروی پریمیدون   .قرار دادیم بررسیمورد  را

ای از داروهاست که با عنوان داروهای ضد تشنج به دسته

شوند و به تنهایی یا همراه با سایر باربیتورات شناخته می

 اختلال یک صرع .شودداروها برای کنترل تشنج استفاده می

 دپلاریزاسیون از ناشی های تشنج با که است مزمن عصبی

. [13, 14]شود می مشخص مغز در هانورون نامنظم و ناگهانی

 در که هستند داروها از متنوعی گروه تشنج، ضد داروهای

 از پیریمیدون. شوندمی استفاده صرع هایتشنج درمان

 تشنجی ضد فعالیت نظر از و است یکباربیتور اسید مشتقات

 ضد داروی ترینپرمصرف آن، از پس بوده و فنوباربیتال شبیه

 [16]همکاران  و هاس ،2012 سال در. [15]است  تشنج

 در لیتر در میکروگرم 0,87 هایغلظت در راپریمیدون  حضور

گزارش  برلین در فاضلاب خانهتصفیه مختلف پساب چهار

 ساله 25 نمونه یک در نیزریمیدون یپبر آن، علاوه. کردند

 .است آلاینده این ماندگاری دهندهنشان که شد شناسایی

 قرار آزمایش مورد پریمیدون حذف برای مختلفی فرآیندهای

 بنفشماوراء اشعه از استفاده بر اساس هاآن بیشتر که اندگرفته

 اکسیداسیون فرآیندهای اگرچه .[17, 18]است  اُزُن و

 های نوظهورآلاینده حذف برای قوی هایروش پیشرفته

 جانبی محصولات توانندمی فرآیندها این هستند، ولی

 فرآیندهای کهصورتیدر .[19, 20]کنند  تولید ناشناخته

 طراحی و کنندنمی تولید جانبی نامطلوب محصولات جذب،
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 تصفیه برای دیگر هایتکنیک از هاآن عملیات سهولت و ساده

 جذب در فرآیند بنابراین،. [21, 22] ارجحیت دارند فاضلاب

-ماتریس از مختلف هایآلاینده برای حذف ایگسترده طور به

 مختلفی هایروش امروز، به تا .شودمی استفاده پیچیده های

-می هاآن جمله اند. ازمعرفی شده پریمیدون گیریاندازه برای

 با کروماتوگرافی مایع  ، (GC)گازی کروماتوگرافی به توان

 و (SPE)، استخراج با فاز جامد  (HPLC) بالا عملکرد

 متأسفانه. [23-26]نمود  اشاره  (MS)  سنجی جرمیطیف

 دارند، که خوبی تشخیص و حد حساسیت وجود با هاروش این

. نمایدمی سخت ها راآن از استفاده که هستند معایبی دارای

 گران، و وری پیچیدهدستگاه به توانمی هاروش این معایب از

 محیط زیست آلاینده خود که آلی هایحلال زیاد مصرف

آنالیز  نمونه، سازیآماده و تغلیظ پیش مراحل به نیاز هستند،

 مراحل انجام برای ماهر کاربرهایی به نیاز و برزمان و طولانی

-می را حسگرها . خوشبختانه[27, 28]آزمایش اشاره نمود 

 معرفی هاروش این مناسبی برای جایگزین عنوان به توان

 که هستند قابل حملی و کوچک ابزارهای حسگرها یراز نمود،

-می هامزایای آن جمله از و دارند ایساده و ارزان وریدستگاه

 قابلیت وسیع، خطی گستره بالا، پذیریگزینش به توان

 صرفهبه مقرون ،سادگی ک د ر، و رنگی هاینمونه استفاده در

 و نمونه سازیآماده و تغلیظ پیش به مراحل نیاز عدم بودن،

 یک طراحی در گام نخستین اما نمود. اشاره آنالیز کوتاه زمان

 است شیمیایی دهندهتشخیص یک ماده نمودن پیدا حسگر،

-برهم این و باشد داشته بسیار قوی کنشبرهم آنالیت با که

 گیریاندازه قابل یک پارامتر در توجه قابل تغییر یک به کنش

 نانو مواد که جاییآن از .گردد منجر مبدل اطراف محیط در

 و مغناطیسی نوری، الکترونیکی، الکتریکی، مکانیکی، خواص

 در که دهندمی نشان خود از را فردی به منحصر بیولوژیکی

 شیمی در بالایی پتانسیل هاآن شوند،نمی یافت معمولی مواد

 جذب راستا، این . در[29]دارند  حسگر اصلاح برای تجزیه

 تحقیق این در بار اولین برای 24C فولرن سطح روی پریمیدون

 ماده یک عنوان به 24C عملکرد تا گرفت قرار بررسی مورد

 بررسی پریمیدون مورد تشخیص و حذف برای حسگر و جاذب

 .گیرد قرار

 

 ( )کربن: خاکستری، هیدروژن: سفید، اکسیژن: قرمز، نیتروژن: آبی(24Cساختار شیمیایی بهینه شده داروی پیریمیدون و فولرن ) -1شکل 

 

 روش های محاسباتی

ــاختارهای پیریمیدون،  ــالص )ابتدا سـ ــولرن خـ ( و C24فـ

ـولرن آلاییده  ـا سیلیسیم )ف های و کمپلکس( SiC23شده ب

فاده از نرمآن ـــت با اس فاوت  یت مت های ها در دو موقع افزار

nanotube modeller 1.3.0.3  وGaussview6  سم ر

ســازی هندســی، . ســپس محاســبات بهینه[30, 31]گردید 

تالIRمادون قرمز ) ندی )(، اوربی ( و NBOهای طبیعی پیو

یتــال کولی مرزی )اورب تمــامی FMOهــای مول بر روی   )

ــری  ــتفاده از روش نظریه تابعی چگالی و س ــاختارها با اس س

ـــیله نرمB3LYP/6-31G(d) پایه    Gaussianافزار به وس

. تمامی محاســبات در فشــار یک [32, 33]صــورت گرفت 

ستره دمای سفر، در گ صل  398الی  298ی اتم کلوین در فوا

و در دو فاز خلا و حلال آب، انجام شد. لازم  10˚-10˚دمایی 

ـــری پایه مذکور به این دلیل  ـــت که روش و س به ذکر اس

انتخاب گردید که در مطالعات پیشین مربوط به نانوساختارها، 

ـــل از این روش تطابق و هماهنگی قابل قبولی با  نتایج حاص



28الی  14صفحات  1402 تابستان 41شماره  -های پایدارشیمی سبز و فناوری  

18 

 

. فرآیند مورد بررســـی به [36-34]اشـــت های تجربی دداده

 شرح زیر است:

Primidone + Adsorbent → Primidone-Adsorbent                            (1                       )                                            

 

برای محاســـبه  6الی  2پس از اتمام محاســـبات، ازمعادلات 

ـــطحی ) (، تغییرات آنتالپی جذب adEمقادیر انرژی جذب س

ـــطحی ) (، adGΔ(، تغییرات انرژی آزاد گیبس )adHΔس

نامیکی adSΔتغییرات آنتروپی ) عادل ترمودی ثابت ت  thK( و 

   .[37]گردید استفاده 

 
یت دارویی این دو ترکیب ] عال به ف کاربرد 9و  8باتوجه  [ و 

نماد انرژی کل الکترونی برای هر  Eدر روابط ذکر شده،  -آلفا

انرژی مربوط به تصـحیح خطای  EBSSEیک از سـاختارها، 

یه،  پا ـــری  تالپی  Hس ماد مجموع انرژی کل الکترونی و آن ن

نماد مجموع انرژی کل الکترونی و انرژی  Gتصحیح حرارتی، 

ـــب کلوین،  Tثابت تعادل گازها و  Rآزاد گیبس،  دما برحس

ــند.می های مولکولی نیز از مرتبط با اوربیتالپارامترهای  باش

(، Eg∆%، درصــد کاهش گاف انرژی )Egجمله گاف انرژی 

(، الکتروفیلیسیته μ(، پتانسیل شیمیایی )ηسختی شیمیایی )

(ω( شترین بار انتقال یافته ستفاده از ΔNmax( و بی ( نیز با ا

 محاسبه شدند 12الی  7روابط 

 
 

و  ELUMO ،EHOMO ،Eg1در روابط ذکر شده در بالا، 

Eg2 ترین اوربیتال مولکولی اشغال به ترتیب انرژی پایین

نشده، انرژی بالاترین اوربیتال مولکولی اشغال شده، گاف 

 .]15[باشندانرژی جاذب و گاف انرژی کمپلکس، می
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 بحث و نتایج

 (24Cکنش پیریمیدون با فولرن خالص )بررسی برهم

های پیریمیدون و ساختارهای آغازین و بهینه شده کمپلکس

شکل  ست. همان2فولرن در  شده ا شخص ، ارائه  طور که م

کنش برهماست به منظور دستیابی به پایدارترین پیکربندی، 

ـــونده در دو موقعیت متفاوت مورد ارزیابی جاذب و جذب ش

ـــــه  نامیده  A-Conformerقرار گرفت. در موقعیت اول کـ

ـــــوســـاختار در مجاورت حلقه دی آزین شـــده اســـت، نانـ

ــــت و در موقعیــت دوم کــه              پیریمیــدون قرار گرفتــه اس

B-Conformer گذاری شــده، فولرن به صــورت موازی بانام 

ست. همانحلقه بنزن دارو، جای شده ا شکل گذاری  گونه که 

دهد، تغییرات ســاختارهای بهینه شــده به وضــوح نشــان می

سازی هندسی، رخ داده ساختاری شدیدی پس از انجام بهینه

ست که این تغییرات می کنش تواند به دلیل قوی بودن برهما

آن دو  دارو و نانو ساختار و تشکیل پیوندهای شیمیایی میان

سی  ساختارهای برر شد. مقادیر انرژی کل الکترونی تمامی  با

شده1شده در جدول  ست اند. همان، ارائه  طور که مشخص ا

در هر دو فاز خلا  A-Conformerمقدار انرژی کل الکترونی 

ست ، منفیB-Conformerو آب، از انرژی کل الکترونی  تر ا

ـــان می کنش ه و برهمدهد این پیکربندی پایدارتر بودکه نش

یت، قوی یدون و فولرن در این موقع یان پیریم تر اســـت. م

سطحی گزارش شان 1شده در جدول مقادیر انرژی جذب  ، ن

ند جذب در هر دو موقعیت و هممی که فرآی چنین در دهد 

کان حاظ تجربی ام فاز خلا و حلال، از ل ـــت هر دو  پذیر اس

ندانی بر علاوه . [40] تاثیر چ ـــور حلال )آب(  بر این، حض

سبات کنشفرآیند جذب و ماهیت برهم نیز  IRها ندارد. محا

های بر روی ساختارهای بررسی شده صورت گرفت و فرکانس

طور که ، ثبت شده است. همان1دست آمده نیز در جدول به

شان میداده شده ن گونه فرکانس منفی دهند، هیچهای ارائه 

برای هیچ یک از ساختارها مشاهده نشده که بیانگر این است 

ــده در یک حالت  ــم و مطالعه ش ــاختارهای رس که تمامی س

[39]کمینه موضعی قرار دارند 

 

 
 

 ( )کربن: خاکستری، هیدروژن: سفید، اکسیژن: قرمز، نیتروژن: آبی(C24های دارو پیریمیدون و فولرن )شده کمپلکس ساختار آغازین و بهینه -2شکل 
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ها مورد  تار مامی ســــاخ مان دوقطبی نیز برای ت قادیر م م

دست آمده در جدول محاسبه و بررسی قرار گرفت و نتایج به

ست. همان1 شده ا ست مقدار ممان ، ارائه  گونه که مشخص ا

سطح فولرن  شدن بر روی  دوقطبی پیریمیدون پس از جذب 

دهنده این است که گیری داشته است که نشانافزایش چشم

میزان فرآهمی زیستی دارو پس از جذب شدن بر روی سطح 

 .[34]فولرن، افزایش قابل توجهی داشته است 

 ها در دو فاز خلا و آبهای آنپارامترهای ساختاری پیریمیدون، فولرن و کمپلکس -1جدول 

 
  

منظور دستیابی به اطلاعات بیشتر در مورد مکانیسم فرآیند به

های طبیعی پیوندی نیز بر روی جذب، محاسبات اوربیتال

و فولرن در هر دو موقعیت صورت  های پیریمیدونکمپلکس

، ارائه شده است. 2گرفت و نتایج حاصل از آن در جدول 

، به وضوح نشان 2طور که نتایج ارائه شده در جدول همان

دهد، در هر دو کمپلکس پیوندی کوالانسی با مرتبه یک و می

میان پیریمیدون و فولرن شکل گرفته  3SPهیبریداسیون 

شونده، کنش میان جاذب و جذبهمدهد براست که نشان می

 .[35]از نوع جذب شیمیایی است 

 های پیوندی طبیعینتایج محاسبات اوربیتال -2جدول 

 
 

پارامترهای ترمودینامیکی فرآیند جذب نیز مورد محاسبه قرار 

اند. مقادیر ارائه شده، 3دست آمده در شکل گرفت و نتایج به

دهند که فرآیند نشان می Gad∆و  Had∆منفی و بزرگ 

خودی است. مقادیر بزرگ ثابت جذب به شدت گرمازا و خودبه

کنش میان دهند که برهمتعادل ترمودینامیکی نشان می

فولرن و پیریمیدون حالتی یک طرفه و غیرتعادلی دارد و 

نظمی در یزان بیدهند که منشان می  Sad∆مقادیر مثبت

حین فرآیند جذب افزایش یافته است. تاثیر حلال بر روی 

تمامی پارامترهای ترمودینامیکی محاسبه شده مورد بررسی 

گیری قرار گرفت و نتایج نشان داد که حضور حلال، تأثیر چشم

ها ندارد. تأثیر دما نیز بر روی تمامی کنشبر روی برهم

ی شد و نتایج محاسبات نشان پارامترهای ترمودینامیکی بررس

تر شده با افزایش دما، مثبت Gad∆و  Had∆داد که مقادیر 

نیز با   Sad∆است و مقادیر ثابت تعادل ترمودینامیکی و

رو، اند. از اینافزایش دما، کاهش محسوسی را تجربه نموده

تر تر، راحترسد که فرآیند جذب در دماهای پاییننظر میبه

 .[38-36]گیردصورت می
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 ( در دو فاز خلا و آب24Cکنش داروی پیریمیدون و فولرن )پارامترهای ترمودینامیکی برهم -3شکل 

طیف چگالی حالات محاسبه شده برای پیریمیدون، فولرن و 

گونه ، ارائه شده است. همان4ها در شکل شماره مشتقات آن

 760/5که مشخص است میزان گاف انرژی فولرن برابر با 

الکترون ولت است که بعد از جذب شدن دارو بر روی سطح 

الکترون ولت بـه  579/6و  770/8آن میزان گاف انرژی به 

افـزایش  B-Conformerو  A-Conformerترتیب بـرای 

درصد  219/14و  257/52یابد )به ترتیب میزان افزایش می

ای معکوس با هدایت الکتریکی و باشد(. گاف انرژی رابطهمی

خاصیت الکتروکاتالیستی دارد یعنی هر چه ترکیبی رساناتر 

رو، به نظر باشد میزان گاف انرژی آن کمتر خواهد بود. از این

آید که مقدار رسانایی فولرن بعد از جذب شدن پیریمیدون می

اختار در مقابل این بر روی سطح آن کاهش یافته و این نانو س

. سایر پارامترهای [39]دارو خاصیت الکتروکاتالیستی ندارد 

های مولکولی جبهه نیز از جمله سختی شیمیایی، اوربیتال

الکتروفیلیسیته و بیشترین بار انتقال یافته  پتانسیل شیمیایی،

دست آمده و مقادیر به نیز برای همه ساختارها محاسبه شد

طور که مشخص است اند. همان، گزارش شده3در جدول 

مقدار سختی شیمیایی پیریمیدون بعد از جذب شدن بر روی 

دهد مشتقات سطح فولرن کاهش یافته است که نشان می

پیریمیدون و فولرن در مقایسه با داروی تنها بدون نانو ساختار، 

ر هستند. مقادیر منفی پذیری بیشتری برخوردااز واکنش

دهد که ساختارهای مطالعه شده پتانسیل شیمیایی نشان می

از نظر ترمودینامیکی پایدار هستند. مقدار الکتروفیلیسیته و 

کنش با فولرن بیشترین بار انتقال یافته دارو نیز بعد از برهم

دهد مشتقات فولرن و دارو افزایش جزئی داشته که نشان می

یریمیدون تنها تمایل بیشتری به جذب الکترون در مقایسه با پ

 .  [40]دارند 
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 هاهای آن( و کمپلکس24Cطیف چگالی حالات دارو پیریمیدون، فولرن ) -4شکل 

 

 هاهای آنهای جبهه پیریمیدون، فولرن و کمپلکسپارامترهای مرتبط با اوربیتال -3جدول 

 
 

سی برهم شده با  کنش پیریمیدون با فولرن آلاییدهبرر

 (23SiCسیلیسیم )

ـــاختارهای آغازین و بهینه ـــکل س ـــده کمپلکسش های ش

شکل  پیریمیدون با فولرن آلاییده سیم در  سیلی ، 5شده با 

طور که مشـــخص اســـت موقعیت ارائه شـــده اســـت. همان

ــاختارهای آغازین فولرن  ــاختارهای آغازین دقیقاً مانند س س

باشد که یکی میخالص و پیریمیدون است و تنها تفاوت این 

های کربن فولرن با ســیلیســیم جابجا شــده اســت. در از اتم

عیــت  ق لقــه دیSi-A-Conformerمو ح ین دارو در ،  آز

ــاورت  ــج ــا در 23SiCم ــه اســـــت. ام ــت ــرف ــرار گ                               ق

Si-B-Conformer ـــورت موازی در ، حلقه بنزن دارو به ص

جاورت فولرن  ته اســــت 23SiCم مانقرار گرف که . ه طور 

دهند. ، نشان می5ساختارهای بهینه شده ارائه شده در شکل 

شدیدی در پس از بهینه ساختاری  سی، تغییرات  سازی هند

ـــت که میکمپلکس کنش تواند به دلیل برهمها رخ نداده اس

شکیل پیوند میان جاذب و جذبضعیف میان شونده و عدم ت

های بررسی شده در این دو باشد. انرژی کل الکترونی ساختار

گونه که مشخص است در هر است. همان ، ارائه شده4جدول 

ــی ــرون ــت ــک ــل ال ــرژی ک ــدار ان ــق ــاز خــلا و آب، م                           دو ف

Si-A-Conformer  ازSi-B-Conformer تر است که منفی

شان می ساختار غالب کمپلکس بوده و ن دهد این پیکربندی 

یت قویها در این کنشبرهم ـــت موقع قادیر   .[34]تر اس م

شده نیز در جدول  سبه  سطحی محا ، گزارش 4انرژی جذب 

کنش دهد که برهماند و منفی بودن این مقادیر نشان میشده

شده از لحاظ تجربی امکان سی  پذیر در هر دو پیکربندی برر

سبات  ست. محا شده  IRا سی  ساختارهای برر نیز بر روی 
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، 4دسـت آمده نیز در جدول های بهرت گرفت و فرکانسصـو

ـــان طور که دادهگزارش گردید. همان ـــده نش ئه ش های ارا

ساختارها گونه فرکانس منفی برای هیچدهند، هیچمی یک از 

ـــت که تمامی  ـــت که بیانگر این اس ـــده اس ـــاهده نش مش

ساختارهای رسم و مطالعه شده در یک حالت کمینه موضعی 

شده [35]قرار دارند  . مقادیر ممان دوقطبی ترکیبات مطالعه 

شان می سی قرار گرفت و نتایج ن دهند که مقدار نیز مورد برر

شــدن بر روی ســطح ممان دوقطبی پیریمیدون بعد از جذب

23SiCـــان ، افزایش قابل ملاحظه ـــت که نش ـــته اس ای داش

کنش با جاذب بهبود پذیری دارو پس از برهمدهد واکنشمی

 .[36]یافته است 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

( )کربن: خاکستری، هیدروژن: سفید، اکسیژن: 23SiCشده با سیلیسیم )های دارو پیریمیدون و فولرن آلاییده شده کمپلکسساختار آغازین و بهینه -5شکل 

 قرمز، نیتروژن: آبی، سیلیسیم: زرد(

 ها در دو فاز خلا و آبهای آنشده با سیلیسیم و کمپلکس پیریمیدون، فولرن آلاییدهپارامترهای ساختاری  -4جدول 

 

پارامترهای ترمودینامیکی فرآیند جذب پیریمیدون بر روی 

دست آمده ، مورد محاسبه قرار گرفت و نتایج به23SiCسطح 

نشان  ∆adGو  ∆adHاند. مقادیر منفی ، ارائه شده6در شکل 

خودی است. مقادیر دهند که فرآیند جذب گرمازا و خودبهمی
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کنش میان دهند که برهمثابت تعادل ترمودینامیکی نشان می

پذیر و و پیریمیدون حالتی دوطرفه، برگشت 23SiCفولرن 

دهند که میزان نشان می ∆adS تعادلی دارد و مقادیر مثبت

است. تأثیر دما  نظمی در حین فرآیند جذب افزایش یافتهبی

دهنده و حلال بر روی همه پارامترها بررسی شد و نتایج نشان

ها کنشخصوصی بر روی برهمآن بود که حضور حلال تأثیر به

پذیرتر است  تر امکانندارد و فرآیند جذب در دماهای پایین

[37-39]. 

 

 ( در دو فاز خلا و آب23SiCسیلیسیم )شده با کنش داروی پیریمیدون و فولرن آلاییده پارامترهای ترمودینامیکی برهم -6شکل 

شده با سیلیسیم، های چگالی حالات فولرن آلاییده طیف

اند. ، ارائه شده7ها در شکل های آنپیریمیدون و کمپلکس

شود میزان گاف انرژی فولرن گونه که ملاحظه میهمان

23SiC ،500/7 کنش با الکترون ولت است که پس از برهم

الکترون ولت  175/4و  020/4داروی پیریمیدون مقدار آن به 

 Si-B-Conformerو   Si-A-Conformerبه ترتیب در 

 ٪45کاهش یافته است )به طور میانگین مقدار گاف انرژی 

کاهش یافته است(. در نتیجه مقدار رسانایی نانوساختار پس 

انو ساختار گیری داشته و این ناز جذب پیریمیدون بهبود چشم

دهد. در مقابل پیریمیدون خاصیت الکتروکاتالیستی نشان می

گر جهت ساخت عنوان اصلاحتوان از آن بهرو میاز این

سایر  .[40] حسگرهای الکتروشیمیایی جدید استفاده نمود

های مولکولی جبهه نیز از جمله سختی پـارامترهای اوربیتال

ترین بار شیمیایی، پتانسیل شیمیایی، الکتروفیلیسیته و بیش

-یافته نیز برای همه ساختارها محاسبه شد و مقادیر بهانتقال

طور که اند. همان، گزارش شده5دست آمده در جدول 

مشخص است مقدار سختی شیمیایی پیریمیدون بعد از جذب 

شدن بر روی سطح نانوساختار کاهش یافته است که نشان 

با سیلیسیم شده  دهد مشتقات پیریمیدون و فولرن آلاییدهمی

پذیری در مقایسه با داروی تنها بدون نانو ساختار از واکنش

بیشتری برخوردار هستند. مقادیر منفی پتانسیل شیمیایی 

دهد که ساختارهای مطالعه شده از نظر نشان می

ترمودینامیکی پایدار هستند. مقدار الکتروفیلیسیته و بیشترین 

کنش با فولرن افزایش بار انتقال یافته دارو نیز بعد از برهم

شده و دارو دهد مشتقات فولرن آلاییده داشته که نشان می

در مقایسه با پیریمیدون تنها تمایل بیشتری به جذب الکترون 

 .[40]دارند 
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 هاهای آن( و کمپلکس23SiCشده با سیلیسیم )طیف چگالی حالات دارو پیریمیدون، فولرن آلاییده  -7شکل 

 

 هاهای آنشده با سلیسیم و کمپلکسهای جبهه پیریمیدون، فولرن آلاییده پارامترهای مرتبط با اوربیتال -5جدول 

 
 

 نتیجه گیری

پیریمیدون از اهمیت زیادی برخوردار حذف و شناسایی داروی 

رو، جذب سطحی این دارو بر روی سطح فولرن است. از این

شده با سیلیسیم  ( و همچنین فولرن آلاییده24Cخالص )

(23SiC با استفاده از نظریه تابعی چگالی مورد بررسی قرار )

عنوان جاذب و حسگر گرفت تا نقش این دو نانو ساختار به

شناسایی پیریمیدون مورد ارزیابی قرار گیرد. برای حذف و 

دهد که فولرن خالص نتایج محاسبات انجام شده، نشان می

باشد، زیرا جاذب مناسبی برای حذف این آلاینده دارویی می

مقادیر منفی بزرگ انرژی جذب سطحی، تغییرات آنتالپی و 

کنش بسیار قوی دهنده برهمتغییرات انرژی آزاد گیبس، نشان

 شونده هستند. مقادیر بزرگ ثابت تعادلو ساختار و جذبنان

های ترمودینامیکی و نتایج حاصل از محاسبات اوربیتال

باشند. اما کننده همین موضوع میطبیعی پیوندی نیز تأیید

چنین کنش قوی و غیر تعادلی فولرن خالص با دارو و همبرهم

ان کنش، نشعدم تغییر چشمگیر گاف انرژی در حین برهم

گر مناسبی جهت تواند اصلاح( نمی24Cدهند که فولرن )می

توسعه حسگرهای الکتروشیمیایی جدید برای شناسایی 

شده با  پیریمیدون باشد. از سوی دیگر، فولرن آلاییده

کنشی تعادلی و نسبتاً ضعیف با ( برهم23SiCسیلیسیم )

پیریمیدون دارد و در حین فرآیند جذب گاف انرژی، کاهش 

آید که فولرن نظر میرو، بهبل توجهی را تجربه نمود. از اینقا

گر مناسبی برای ( اصلاح23SiCشده با سیلیسیم ) آلاییده

گیری ساخت حسگرهای الکتروشیمیایی نوین برای اندازه

عنوان جاذب، برای حذف آن داروی پیریمیدون باشد اما به

 تواند عملکرد مناسبی داشته باشد.نمی
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