Nekompensuotyju rySiy modeliavimas funkcionalizuotuose nanodeimantuose

Modeling of dangling bonds in functionalized nanodiamonds
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Nekompensuotieji rySiai yra vieni i§ dazniausiai
nanodeimantuose aptinkamy paramagnetiniy defekty [1].
Kadangi nanodeimantus, arba deimanto nanodaleles,
tikimasi panaudoti biomedicinos srityje pritaikant
magnetinio rezonanso atvaizdavimo technologija [2,3],
dideliam jy efektyvumui uZztikrinti Svarbu gerai iSmanyti
nekompensuotyjy rySiy susidarymo ypatumus. Todél
savo darbe mes tankio funkcionalo teorijos rémuose
atliekame $iy paramagnetiniy defekty modeliavima.

Tyrimams pasirinktos eksperimentiskai realizuotos
arba netgi komerciskai pricinamos pavir$iaus funkcinés
grupés [4,5]: H, F, OH ir NH,. Oktaedriné — viena is$
jpras¢iausiy nanodeimanty formy [6], tad tokio pavidalo
nanodeimantai, padengti minétomis funkcinémis
grupémis, pavaizduoti 1 pav.

1 pav. Oktaedrinés formos Css dydzio nanodeimantai,
padengti (a) H, (b) F, (¢c) OH ir (d) NH» funkcinémis
grupémis.

Nekompensuotyjy ry$iy modeliavimas funkcinémis
grupémis padengtuose nanodeimantuose buvo atliktas
ORCA kvantinés chemijos paketu [7,8] panaudojant
PBEh-3c metoda [9]. Atsizvelgus | oktaedrinés formos
simetrija, H ir F funkcionalizacijos atvejais pilng analiz¢
pavyko atlikti apsiribojus 6 modeliais, pavaizduotais 2
pav., kai OH ir NH; atvejais i§ viso prireiké 72 modeliy.
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2 pav. Elektrony sukiniy tankio pasiskirstymas (geltona)
kuomet nekompensuotieji rysiai suformuojami (a) H ir
(b) F funkcinémis grupémis padengtuose
nanodeimantuose.

Atliktas modeliavimas rodo, kad H ir F funkcinés
grupés, nors ir sudarydamos geometriskai identiskas
nanodeimanty sistemas, energetiniu pozidriu elgiasi
skirtingai, nes, pavyzdziui, Zemiausios energijos
nekompensuotyjy rysSiy padétys nesutampa. IS kitos
pusés, OH ir NH, funkcinémis grupémis padengty
nanodeimanty zemiausios energijos nekompensuotyjy
ry$iy padétys sutampa, bet skiriasi nuo ty, kurios
nustatytos H ir F funkcionalizacijoms. Verta paminéjimo
ir tai, jog OH ir NH, atvejais stebimas itin didelis
energijos skirtumas tarp jvairiose geometrinése
pozicijose lokalizuoty nekompensuotyjy rysiy. Bendrai
paémus, gauti rezultatai yra ypac¢ svarbiis vertinant tokiy
sistemy paramagnetinio elektrony rezonanso parametrus,
pavyzdziui, elektroninj g-tenzoriy.

Reiksminiai  ZodzZiai: nanodeimantai, tankio
funkcionalo teorija, modeliavimas, nekompensuotieji
rysiai.
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