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بررسی ترمودینامیکی استخلافدار کردن گرافن اکساید با نیتروژن پیرولی با محاسبات نظریه  

 تابعی چگالی 
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 گرافن، گرافن اکساید، پیرول، نظریه تابعی چگالی کلیدی:   گان واژ 

   

 مقدمه    -1
ی کشف شده مبتنی بر کربن دوبعدی شناخته شده است و یکی از اعضای جدید و  گرافن به عنوان اولین ماده

مواد دوبعدی محسوب میبسیار مهم در خانواده اکسید شده  [.1شود]ی  اکساید، شکل  واقع گرافن گرافن  در  است.  ی گرافن 

ماده عنوان  به  اغلب  تهیه اکساید  برای  اولیه  استفاده  ی  گرافن  بر  مبتنی  هیبریدی  مواد  گرافن  عامل  [.2شود] میی  دارسازی 

های نیتروژنی مانند آمید، آمین، ایمیدازول، پیریدین و پیرول، باعث افزایش ظرفیت جذب گرافن و افزایش میل  اکساید با گروه

 شود.  آن نسبت به مواد جاذب می

ویژگی و  خواص  دلیل  به  زمینهپیرول  در  مطلوب،  حوزههای  در  فعالیت  دارد.  کاربرد  زیادی  کشاورزی،  های  ی 

دارسازی گرافن اکساید با  عامل  باشد. ی ترش به مواد غذایی بخشی از کاربردهای پیرول میدهندهدامپزشکی، عطرسازی و طعم

شده و    COOHصورت گرفته است. افزودن آمونیاک و کاهش آب منجر به تغییر    OHو    COOHهای  ی گروهبه وسیله  پیرول

  شود.متصل می  2NHی اکسیژنی و از سمت دیگر به  ند دوگانهکند که از یک سمت به پیودر واقع آن را به کربنی تبدیل می

سازی انرژی، های ذخیرهدر زمینهتواند  میشود و  باعث بهبود رسانایی الکتریکی میاین نوع استخلافدار کردن گرافن اکساید،  

 کند. های قدرتمند فعالیت ها و ابرخازنی آب و فاضلاب و تولید باتریهای تصفیههای با کیفیت، دستگاهساخت کامپوزیت

  

 روش محاسباتی   -2
ی تابعی چگالی  ی مکانیک کوانتومی یعنی نظریههای یکی از زیر مجموعه تمامی محاسبات صورت گرفته بر پایه

انجام شده   31G(d,p)-6ی  و با مجموعه پایه  B3LYP( در سطح محاسباتی  09)  افزار گوسیناست. محاسبات با استفاده از نرم

اند که با استفاده از آن طول پیوند و زوایای  رسم شدهو    ( طراحی05ویو )افزار گوسها با استفاده از نرمهمچنین شکلاست.  

بررسی شده می  اند.داخلی  نشان  بررسی شدهخاطر  و  محاسبه  و حلال  گازی  فاز  دو  در  محاسبات  که  فاز    اند.شود  محاسبات 

پایه بر  آبحلال،  الکتریک  دی  ثابت  که  بوده  آب  حلال  روش  3553/78  ی  از  حلال،  فاز  محاسبات  در  همچنین  های  است. 

SCRF  وPCM   .بهره گرفته شد 
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 بحث و بررسی    -3
دار سازی در شرایط فوق بحرانی صورت  این عاملباشد.  مرحله می  سهدار شده با پیرول شامل  گرافن اکساید عامل

گرافن اکساید به همراه آمونیاک ترکیب شده و محصول گرافن اکساید آمیدی به همراه آب را  ، (a)ی اولدر مرحله گرفته است.  

  رویدار شده با پیرول کافی نبود، بنابراین  ها برای تولید محصول نهایی گرافن اکساید عاملاما تعداد هیدروژن  دهد.نتیجه می

دهنده، محصول گرافن اکساید  به عنوان واکنشی  سپس گرافن اکساید آمید  .(b)کنیمهیدروژن اضافه میگرافن اکساید آمیدی  

 .  (c)دهددار شده با پیرول را به همراه آب نتیجه میعامل
GO + 2NH3          GO-Amide + 2H2O                                         (a) 

GO + H2           GO-AmideH2                                                                                     (b) 

GO-AmideH2           GO-Pyrrole + 4H2O                                    (c) 
آنتالپی شامل  بررسی  مورد  ترمودینامیکی  انتروپی)rxnHΔ(پارامترهای   ،)rxnSΔ( گیبس آزاد  انرژی   ،)rxnGΔ(    و

 هستند.   )rxnEΔ(انرژی 
 در فاز گازی   دار شده با پیرول پارامترهای ترمودینامیکی گرافن اکساید عامل :     1جدول  

ΔSrxn(cal/mol.K) ΔHrxn(kcal/mol) ΔGrxn(kcal/mol) ΔErxn(kcal/mol) Reaction 

0.115 3.713 3.678 4.386 (a) 
-54.103 16.634 32.766 4.206 (b) 
140.312 91.816 49.983 101.846 (c) 

 

 

در فاز گازی مثبت و در فاز    rxnEΔ  شود،که گرافن اکساید به گرافن اکساید آمیدی تبدیل می  اول  یدر مرحله 

باشد. همچنین انرژی آزاد گیبس، آنتالپی و انتروپی در فاز گازی این مرحله مثبت و در فاز حلال منفی هستند. حلال منفی می

اکساید آمیدی به همراه هیدروژن واکنش می  دوم  یدر مرحله اضافه شدن هیدروژن روی  که گرافن  تاثیرات  دهد، به وضوح 

در این مرحله از واکنش در هر دو فاز مثبت است.    rxnEΔکنیم. اعداد جهش بالایی را در هر دو فاز دارند.  اعداد را مشاهده می

انتروپی در فاز حلال نسبت به فاز گازی  انرژی آزاد گیبس و آنتالپی در فاز حلال به مقدار کمی از فاز گازی کمتر است. اما  

 .توان وجود شرایط فوق بحرانی دانستی آخر اعداد نسبتاً بزرگی داریم که علت آن را میمرحلهدر  تر است.منفی
 

 گیری  نتیجه   -4
به   گرفتهباتوجه  صورت  ترمودینامیکی  فاز    محاسبات  هردو  عاملمیدر  که  گرفت  نتیجه  گرافن توان  دارسازی 

بحرانی فوق  شرایط  در  پیرول  با  بالا   اکساید  دماهای  می  و  آمیددار  .گیردصورت  در  واکنش  اکساید  گرافن  گازی   فاز   شدن 

 باشد. می یخوده و خودب حلال گرمازا فاز ورتیکه درصدر  ،استی خوده غیرخودب  و گرماگیر
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 دار شده با پیرول در فاز حلال پارامترهای ترمودینامیکی گرافن اکساید عامل :     2جدول  

ΔSrxn(cal/mol.K) ΔHrxn(kcal/mol) ΔGrxn(kcal/mol) ΔErxn(kcal/mol) Reaction 

-0.54 -1.462 -1.300 -0.77 (a) 
-54.499 16.347 32.596 3.826 (b) 
140.381 78.715 36.861 88.164 (c) 


