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Вступ
 Розрахунок електронної структури та фізичних 

властивостей певних структур на основі методів 
квантової хімії є актуальним завданням на сьогодні. 
Існує велика кількість теоретичних методів розрахунку 
структур твердого тіла та молекулярних сполук, що 
відрізняються перш за все принципами, рівнем 
виконаних апроксимацій, точністю проведених 
обчислень, вимогами до комп’ютерних ресурсів. 
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Тема роботи:

Комп’ютерне моделювання самоорганізації 
сірковмісних силанів під впливом 
комплексоутворюючих катіонів металів 3d- ряду
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Мета роботи
З використанням квантово-хімічних розрахунків 

дослідити фрагменти поверхні кремнезему 
сірковмісними комплексотвірними групами складу 
≡Si(CH2)3NHC(S)NC2H5; розрахувати константу 
швидкості хімічної реакції; провести дослід та 
порівняти отримані експерементальні дані з 
розрахованими.
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Об’єкт дослідження

⚫ Функціональні групи;
⚫ Крогелі;
⚫ обрані фрагменти поверхні кремнезема, 

функціоналізовані за допомогою золь-гель методу  3- 
меркаптопропільними [≡Si(CH2)3SH] 

⚫ (НО)3Si(CH2)3-NH2 + Co(H2O)6
3+ →                             

-NH2→Co(H2O)5
3+ + H2O.
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Предмет дослідження

Для вирішення поставленої задачі необхідно 
змоделювати ксерогелі відповідними фрагментами, 
оптимізувати їх геометрію та розрахувати ІЧ та ЯМР 
спектри. Після чого є можливим співставлення 
результатів теоретичного аналізу молекулярних систем з 
експериментально отриманими даними для реально 
існуючих структур.
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Квантово-хімічні методи підходи до 
моделювання

 Емпіричні методи застосовуються в першу чергу в 
практичних цілях – для технічних та технологічних 
розрахунків, а квантово–хімічні методи –головним 
чином в дослідницьких цілях. В свою чергу, в рамках 
квантової хімії вибір між неемпіричними (ab initio, 
RHF/UHF, MP2, CC) та напівемпіричними (АМ1, РМ3, 
MNDO, INDO, CNDO, ZINDO) методами також 
визначається цілями дослідження.
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Квантово-хімічні методи підходи до 
моделювання

 Точні методи розрахунку в принципі дозволяють 
досягти експериментальної точності результатів. Якщо 
ж експериментальні дані відсутні, то результатами таких 
розрахунків можна користуватися з достатньою 
впевненістю. У цих методах не нехтують ніякими 
вкладами у повну енергію взаємодії.
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Кластерний метод моделювання 
 Використання  кластерного  наближення передбачає 
виділення  частини  кристалічної  ґратки  з накладанням  
певних  граничних  умов  на  атоми поверхні,  оскільки  їхнє  
найближче  координаційне оточення  істотно  вiдрiзняється  
від  того, що притаманне  внутрiшнiм  атомам.  Такі  об’єкти 
можна  досліджувати  за  допомогою  стандартних квантово-
хiмiчних  методів,  розроблених  для  аналізу молекул.  
Навіть  якщо  виділена  частина  кристала дуже  велика,  її  
можна  розглядати  як  гігантську молекулу
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Кластерний метод моделювання 
 Основним його  недоліком  є  розрив  валентних  зв’
язків граничних  атомів, що призводить до 
нерівномірного розподілу електронної  густини  на  
поверхні  та  в об’ємі  кластера. Розрив  зв’язків  в  
кластерах  оксидів можна  компенсувати  шляхом  
замикання  кожного атома  кисню  на  атом  водню.
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Кремнійорганічні сполуки, отримання 
та застосування

Кремнійорганічні сполуки уже знайшли використання у 
сорбційних технологіях, каталізі, хемо- та біосенсориці 
тощо. Сфера їх застосування може бути значно розширена 
шляхом  глибшого вивчення властивостей та дослідження 
поверхневого шару одержаних кремнеземних матеріалів. Це 
завдання можна реалізувати з допомогою сучасних технічних 
засобів у поєднанні з теорією квантово-хімічних розрахунків, 
що дозволяє провести обчислення атомнох конфігурації,  
частотного спектру кластерів, їх повних енергій та інших 
фізичних параметрів, незалежно від експерименту.
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Золь-гель синтез
Експериментальні  дослідження невпорядкованої  

поверхні дозволяють  одержати  лише  деяке  приблизне 
уявлення про її будову.  Дати більш ґрунтовні відповіді 
на багато інших питань можна, застосувавши певні 
методи квантовохімічного розрахунку з допомогою 
сучасних комп’ютерних технологій, який  базується  
головним чином на даних про коливальні спектри 
моделей, спектри ЯМР  та  хімічний  склад.

12



Методи розрахунку молекулярних 
систем

Всі розрахунки багатоатомних систем основані на наближених 
розв’язках рівняння Шредінгера. Практика висуває дві головні 
вимоги до рівня наближення та вибору розрахункової схеми. Це, 
по-перше, достатня відповідність результатів розрахунку 
результатам експерименту і, по-друге, достатня економічність 
розрахунків, тобто розумні витрати часу на їх виконання з 
допомогою ЕОМ. Із двох основних теорій – методу валентних зв’
язків та методу молекулярних орбіталей – останній має значну 
перевагу при реалізації на ЕОМ. 
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ІЧ та ЯМР спектроскопія
Метод ІЧ спектроскопії є одним із найважливіших спектральних 

методів дослідження поверхні функціоналізоаних матеріалів на 
основі кремнезему. Цей метод використовується для ідентифікації 
функціональних груп на поверхні і дає інформацію про частоту 
коливань та інтенсивність кожного окремого атома в системі. 
Зручність виконання таких обчислень дозволяє отримати 
розгорнуту картину вібрацій та переглянути результат у зручному 
вигляді з використанням програм-інтерпретаторів (у даній роботі 
було використано програму ChemCraft).
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ІЧ та ЯМР спектроскопія
Спектроскопія ядерного магнітного резонансу (ЯМР) 

являється поширеним аналітичним методом, що знаходить 
застосування в сучасній науці як один із основних 
структурних методів дослідження складних молекулярних 
систем.  

ЯМР представляє собою спектроскопічний аналіз, 
оснований на вивченні магнітних властивостей атомних 
ядер. Деякі ядра при розміщенні їх у сильному магнітному 
полі здатні резонувати на характерних частотах в 
радіочастотному діапазоні електромагнітного спектру. 
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Оптимізація геометрії

Оптимізація геометрії та розрахунок ІЧ та ЯМР 
спектрів фрагменту Si(CH2)3NHC(S)NHC2H5
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Розрахунок ІЧ спектрів

Віднесення характеристичних смуг поглинання 
розрахованих ІЧ спектрів коливань
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Квантово-хімічні розрахунки

 Проведено квантово-хімічні розрахунки 
комплексоутворення катіонів 3d-металів з поверхнею 
полісілоксанов, функціоналізованих сірковміними групами.

(НО)3Si(CH2)3-NH2→Co(H2O)6
3+ 
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Публікації по темі роботи

Теза на тему:
Квантово-хімічне 
дослідження поверхні 
ксерогелів 
функціоналізованих 
сульфуро- та 
нітрогеновмісними 
групами
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Публікації по темі роботи

Теза на тему:
Quantum 
chemical 
analysis of the 
properties of  
polysiloxane 
xerogels with 
nitrogen- and 
sulfur-containi
ng functional 
groups
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