Квантовохимическое изучение процесса введения тритиевой метки в наноалмазы
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Наноалмазы – перспективный материал, который может использоваться для избирательной доставки лекарств.  Введение тритиевой метки в состав детонационных наноалмазов позволяет легко получить информацию а распределении такого рода комплексов в организме [1]. Экспериментальное введение трития в состав наноалмазов методом термической активации на вольфрамовой проволоке позволило накопить определенный набор данных, которые невозможно объяснить без изучения механизмов реакции. [2]
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Для расчета энергий активации в реакциях замещения трития в наноалмазах были использованы модельные молекулы производных адамантана с различными функциональными группами, которые присутствуют на поверхности наноалмазов. Модельные вещества представлены на рисунке. 

Рис. 1. Модельные молекулы, используемые для расчета энергии активации

Все расчеты производились в программе Orca версии 5.0.0 [3]. Для оптимизации геометрии исходных веществ использовался метод DFT с использованием гибридного функционала TPSSH и эмпирической поправки D4, базисный набор ​​​​- ma-def2-TZVP. Для нахождения переходного состояния и последующего расчета энергии активации полученные на предыдущем этапе оптимизированные структуры были использованы совместно с методом NEB [4].
Полученные значения энергий активации представлены в таблице. Погрешность метода 0,5 ккал/моль.

	Соединение
	Eact, ккал/моль

	Адамантан
	17.6

	Кислота
	41.2

	Спирт
	32.8

	Эфир
	30.4


Рассчитанные значения энергий активации коррелируют с экспериментальными данными по доле различных продуктов введения метки. 
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