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 DFT РАСЧЕТЫ СЕМИКАРБАЗОНА 

ЦИАНУРОВОЙ КИСЛОТЫ 

 
 

 

 

Аннотация: В данной работе приведены результаты DFT анализа с применением 

кватово-химического расчета электронно-структурных и 

координационных свойств семикарбазона циануровой кислоты. С 

помощью квантово-химического расчета определены распределение 

атомных зарядов по Малликену для молекулы семикарбазона циануровой 

кислоты. Для квантово-химического расчета и визуализации параметров 

были использованы программы Gaussian и MaSK (Molecular Modeling and 

Simulation Kit). 
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Определение распределения атомного заряда по Малликену играет важную роль в 

исследовании квантово-химических расчетов молекул веществ. Знак и величина атомных 

зарядов по Мaлликену дают наиболее точного представление об электронной природе атомов в 

молекуле и способствует решению задач, связанных с особенностями межмолекулярных 

взаимодействий (ММВ) и реакционной способности молекулы изучаемого вещества.  

С учетом того, что донорно-акцепторное взаимодействие (ДАВ) является одним из видов ММВ 

и применение теории Малликена позволяет описывать энергию основного состояния 

образующихся соединений (сопряженная кислота, координационное соединение, молекулярный 

комплекс), в котором компоненты связаны донорно-акцепторной (DA) связью, образующейся 

при переносе электрона от D к А [1-3]. 

С целью установления влияния изменения значения естественного (эффективного) заряда 

атомов на дипольный момент, поляризуемость, электронную структуру и донорно-акцепторные 

свойства молекул нами проведено квантово-химическое исследование молекулы семикарбазона 

циануровой кислоты - 2-(4,6-диоксо-1,3,5-триазинан-2-илиден) гидразинкарбок-сиамида с 

использованием композитных методов семейства Gaussian (G4), методов теории функционала 
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плотности DFT(B3LYP)6-311G и DFT(B3LYP)3-21G. Рассчитанные значения атомных зарядов 

в соответствии с атомными номерами приведены в таблице 1 и на рис1.  

Сравнение и детальный анализ значения и заряда атомов изученной молекулы показывают, что 

расcчитанные величины с теми знаками зарядов атомов с базисным набором 6-311G 

приблизительно на 20-25 % ниже, чем в случае с базисным набором 3-21G, видимо это 

обусловлено различиями в совершенстве методов расчѐта, вложенных в использованных 

базисных наборах. По разновидности атомов обнаружено, что все атомы водорода и углерода 

имеют положительные, а все атомы азота и кислорода-отрицательные заряды. Положительные 

заряды атомов углерода на уровне DFT, где атом С1 имеет самое высокое значение заряда по 

Малликену (+0,94) по сравнению с другими атомами. Наименьшее положительное значение 

заряда по Малликену (+0,84) было получено для атома С15 (базисный набор 3-21G). В случае 

расчета базисным набором 6-311G положительность заряда углеродов имеет пониженное 

значение, но наименьшее значение (+0,68) наблюдается у атома С3. Это связано с тем, что 

каждый атом углерода с ближайшей стороны окружены электроотрицательными гетероатомами 

азота, что вносят в значительной вклад в формировании стабильно оптимальном распределении 

π-электронной плотности гетероцикла. В случае С1, этот атом окружен с тремя (2 

эндоциклическими, 1 экзоциклическим) атомами азота, который испытывает наибольший 

«оттек» электронной плотности в сторону атомов азота. Поэтому, не зависимо от типа 

базисного набора расчета, атомы С1, С2 и С3 проявляют высокий положительный заряд в 

обеспечении наиболее энергетически устойчивого состояния гетероцикла и в целом молекулы 

семикарбазона по теории Малликена.  

В изучаемой молекуле имеются 6 атомов азота, различающиеся по электронной природе и 

пространственному расположению. Из них 3 атома азота (эндоциклические N4, N6, N8) 

гетероцикла и 3 атома (экзоциклические N12, N13, N17) бокового заместителя. Хотя по 

величине отрицательного заряда эндоциклические атомы азота имеют преимущества, но 

месторасположение в цикле и в соседстве карбонильными атомами кислорода (О11, О12) 

цианурового фрагмента заметно уменьшают возможности участия N6, N8 атомов в ММВ. Атом 

N4 также обладает аналогичной электронной природой, однако, из-за наличие бокового 

заместителя при атоме С1 с наличием набора из четырех (3N;О) электронодонорных атомов, 

способных участвовать в образовании металлоцикла с участием акцептора М
n+

, он может быть 

вовлечен в донорно-акцепторном взаимодействии. В целом, суммарная величина 

отрицательных зарядов (-1,45 по 3-21G и -1,37 по 6-311G) во фрагменте набором N12, N13, C15, 

O16, N17 атомов, указывает на наибольшей возможности участия молекулы семикарбазона в 

ДАВ посредством этого фрагмента. Изучаемая молекула семикарбазона, в зависимости от 

природы растворителя, акцептора М
n+ 

и условия взаимодействия, может быть лигандом [N2,O], 

[N, O2], [N2] и [O1] типа с различной дентатностью. 

Именно на влияние природы растворителя и условия взаимодействия в процессе ДАВ 

указывает рассчитанное значение дипольного момента молекулы (2,93). Такая значительная 

величина дипольного момента свидетельствует о том, особенностях таких, как молекула имеет 

не симметричное строение, следующих в зависимости от состава и пространственного строения 

молекулы, центр тяжести зарядов достаточной степени смещены от центра молекулы и поэтому 

она сильно поляризована. Благодаря этому данное вещество обладает хорошей растворимостью 

и достаточно высокой реакционной способностью в полярных растворителях.  
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Метод: DFT(B3LYP). 

Базисный набор: 6-311G 

Метод: DFT(B3LYP). 

Базисный набор: 3-21G 

Рисунок 1. Молекула распределение заряда по Мaлликену 

Таблица 1. Распределение заряда по Мaлликену 

Метод: DFT(B3LYP). 

Базисный набор: 6-311G 

Метод: DFT(B3LYP). 

Базисный набор: 3-21G 

1 C +0.75 

2 C +0.69 

3 C +0.68 

4 N -0.74 

5 H +0.40 

6 N -0.74 

7 H +0.38 

8 N -0.73 

9 H +0.39 

10 O -0.36 

11 O -0.36 

12 N -0.28 

13 N -0.60 

14 H +0.34 

15 C +0.69 

16 O -0.42 

17 N -0.76 

18 H +0.34 

19 H +0.34 

1 C +0.94 

2 C +0.91 

3 C +0.91 

4 N -0.82 

5 H +0.37 

6 N -0.81 

7 H +0.36 

8 N -0.80 

9 H +0.36 

10 O -0.48 

11 O -0.47 

12 N -0.44 

13 N -0.57 

14 H +0.32 

15 C +0.84 

16 O -0.51 

17 N -0.77 

18 H +0.32 

19 H +0.33 
 

Квантово-химические изучение показывают, что у семикарбазона циануровой кислоты 

рассчитанные значения разным базисном набором энтропии молекулы (таблица 2) между собой 

сильно не отличаются (Δ = 1,131 cal/mol-K). Однако, в обоих случаях, результаты расчетов 

указывают на высокой энтропии, соответственно, изученное вещество характеризуется высокой 

термодинамической и физико-химической активностью в процессах ММВ. 
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Таблица 2 

Метод: DFT(B3LYP). 

Базисный набор: 6-311G 

Метод: DFT(B3LYP). 

Базисный набор: 3-21G 

106.853 cal/mol-K 105.722 cal/mol-K 
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