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ABSTRACT 

Abstract: In this study, a magnetic nanocomposite based on poly (styrene-co-maleic 

anhydride) (Fe3O4@ PSMASA) was prepared in three steps. In the first step, poly (styrene-

co-maleic anhydride) was prepared from the radical polymerization reaction of styrene 

and maleic anhydride monomers. In the second step, the iron oxide magnetic nanoparticles 

prepared by co-precipitation method were functionalized using 3-

aminopropyltriethoxycylan (APTES). In the third step, the maleic anhydride ring in the 

copolymer was modified with sulfanilic acid and amine-activated magnetic iron 

nanoparticles to form carboxylic acid and sulfonic acid groups on poly (styrene-co-maleic 

anhydride). The catalytic activity of the resulted Fe3O4@PSMASA was investigated in the 

three-component reaction of isatoic anhydride, amines and aldehydes in ethanol as solvent. 

This method led to the synthesis of various derivatives of 3,2-dihydroquinazoline-4 (1H) 

in high yields. The catalyst can be recovered and reused in the reaction without significant 

loss catalytic activity. The other advantages of this method include high efficiencies, mild 

reaction conditions, good performance and environmental friendliness. 
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 عنوانه ب مالئیک انیدرید(-کو-پلی)استایرن پایه بر یسیمغناط تینانوکامپوز هیته

  اون-4(H1)-نینازولیک درویهید-2،3 مشتقات سنتز یبرا گرموثرزیکاتال

 ، احسان نظرزاده زارع، شفا میرانی نژاد*احمدرضا بیگدلی، سیدعلی پورموسوی
 ، ایران36719-41167ی شیمی، دانشگاه دامغان، دامغان ، صندوق پستی: دانشکده

 07/08/01تاريخ پذيرش:           06/06/01تاريخ تصحيح:              08/12/00تاريخ دريافت: 

 چکيده

در سه مرحله تهیه شد. در مرحله اول،  )PSMASA4O3Fe@( مالئیک انیدرید(-کو-پلی)استایرن برپایه مغناطیسی پژوهش نانوکامپوزیت این در

از واکنش پلیمریزاسیون رادیکالی مونومرهای استایرن و مالئیک انیدرید تهیه شد. در مرحله دوم، نانوذرات مغناطیسی ( مالئیک انیدرید-کو-پلی)استایرن

انیدرید دار شدند. در مرحله سوم، حلقه مالئیکعامل( APTES) سیلاناتوکسیتریآمینوپروپیل -3رسوبی با استفاده از اکسید آهن تهیه شده با روش هم

اسید روی اسید و سولفونیکهای کربوکسیلیکدار شده با آمین اصلاح شد تا گروهاسید و نانوذرات مغناطیسی آهن عاملتوسط سولفانیلیک در کوپلیمر،

(، FT-IR) سنجی زیرقرمزهای طیفهای مختلف از قبیل روشبا استفاده از آنالیز ایجاد شوند. کاتالیزگر تهیه شده انیدرید(مالئیک-کو-پلی)استایرن

 نمونه ارتعاشی یسنجو مغناطیس( TGAسنجی )وزنگرما آنالیز (،XRD(، پراش پرتوایکس )FE-SEMمیکروسکوپ الکترونی روبشی نشر میدانی )

(VSM.مورد شناسایی قرار گرفت ) کاتالیزگری  خواص@PSMASA4O3Fe در آلدهیدها و هاآمین انیدرید،ایساتوئیک جزییسه واکنش در آمده بدست 

 دادن دست از بدون کاتالیزگر. شد بالا بازده در اون-(1H)4-هیدروکوینازولین دی-3،2 انواع مشتقات  سنتز به منجر روش این. شد بررسی اتانول حلال

 ملایم شرایط بالا، هایبازده به توانمی روش این دیگر مزایای از. گردد استفاده واکنش در دوباره و بازیابی تواندمی کاتالیزگری قابل توجهی فعالیت

 .نمود اشاره زیست محیط بودن با سازگار مناسب و عملکرد واکنش،

 .مالئیک انیدرید(-کو-اون، کاتالیزگر جامد مغناطیسی،  پلی)استایرن-4(H1) -نینازولیدروکیهید-2،3های چند جزیی، واکنش کلمات کلیدی:

 مقدمه -1

گیرد و در مقادیر کاتالیزگری نسبت به واکنش ی یک ماکرومولکول قرار میاست که بر پیکرهکاتالیزگر پایه پلیمری کاتالیزگری 

شود. عملکرد یک کاتالیزگر شود و معمولا بدون از دست دادن خاصیت کاتالیزگری خود مجددا بکار برده میها استفاده میدهنده

همچنین کارایی این دسته از کاتالیزگرها به . باشدخود می پلیمری تحت تاثیر خصوصیات فیزیکی و شیمیایی نگهدارنده

های ها در محلول و ماهیت حلال واکنش بستگی دارد. گروهخصوصیات کاتالیزگر و واکنش دهنده، ضریب توزیع واکنش دهنده

وند. برای سنتز ترکیبات شپلیمر متصل می فعال کاتالیزگر با جذب فیزیکی یا پیوندهای شیمیایی کووالانسی یا یونی به پیکره

 مانند ییایمزا[. 1شوند عملکرد بهتری دارند ]های فعال آنها با پیوندهای شیمیایی نگه داشته میآلی، کاتالیزگرهایی که گروه

پذیری بالا، پایداری حرارتی، ی مجدد گزینشآسان، قابلیت استفاده سازیجداکارائی بالا،  واکنش،ی محصولات بالا بازده

ی این کاتالیزگرها شده است. همچنین به موجب توسعه خطر بودن نسبت به دیگر کاتالیزگرهای ناهمگنکم ون مقاوم ساختما
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شود. منظور کاهش خطرات و خواص مضر فلزات سمی در واکنش از اتصال این فلزات به پلیمرهای حامل کاتالیزگر استفاده می

در این دسته از  ،کاتالیزگرهای پایه پلیمری یبا وجود مزایای ذکر شده [.2] ندچرا که این پلیمرها اغلب نامحلول و پایدار هست

 مولکولی درون هایواکنش ،ابدییکاهش م شــودینشــانده م ی پلیمرپیکره روی که یزگریکاتال تیفعالکاتالیزگرها معمولا 

با واکنشــگرهای  ریپذ نشیبه طور گز ایو  یبه صورت درون مولکول تواندیزده شده م وندیمجاز اسـت و قسمت پ ریغ هپای پلیمر

 ،است ازیمورد ن یاضاف احلانجام مر مریقطع اتصال محصولات از پل اید. برای برقراری و نواکنش ده ،محلول اضــافه شــده

 اسـت که زیناچ زین مریپل رییتورم و بارگ یژگی. وبماند یباق نهایی محصــول در داده شده اثری از واحد اتصالممکن است 

کند، متورم شدن پلیمر به میزان قابل توجهی با افزایش مشبک را اجباری  ستندین نهیکه به هاییاستفاده از حلال ممکن است

و نوع های فیزیکی و شــیمیایی پایه پلیمری متاثر از ویژگی کاتالیزگرهای پایه. کارایی و عملکرد یابدشدن پلیمر کاهش می

   [.3باشد ]شود، میها، نانوذرات و ... ( که بر روی آن بارگزاری میده فعال کاتالیزگری )فلزات، کمپلکسما

مالئیک انیدرید( یکی از کوپلیمرهایی است که با داشتن حلقه انیدریدی در واحدهای تکرار شونده، قابلیت -کو-پلی )استایرن 

ارزان بودن و زیست سازگار بودن مورد توجه فراوانی در صنایع مختلف قرار گرفته ایجاد اصلاحات فراوانی دارد همچنین به دلیل 

[. تاکنون مقالات زیادی در استفاده از کاتالیزگرهای پایه پلیمری برای سنتز ترکیبات آلی توسط سایر پژوهشگران 4است ]

 [.5گزارش شده است ]

یک حلقه بنزن و یک حلقه پیریمیدین  شاملای حلقه تار دوساخ و 2N6H8C آلی با فرمول هتروسیکل کینازولین یک ترکیب

های حاوی نیتروژن اشغال ای از خواص دارویی، موقعیت متمایزی را در هتروسیکل.کینازولین به دلیل طیف گستردهباشدمی

 ضد التهاب ،]7 [ضد باکتری ،]6 [انمانند ضد سرط مشتقات کینازولیندارویی زیست  فعالیت بر های مختلفیگزارش .کرده است

 دارد.[ تأکید 11[ و ضد دیابت ]10[، فشار خون بالا ]9[، ضد سل ]8]

م [، کلرید زیرکونی12] برمایدهایی مانند آمونیومگرکینازولین با استفاده از کاتالیز مشتقاتهای مختلفی برای بدست آوردن روش

بکار رفته [ 17] محلول نشاسته و [16] ذرات نانو اکسید تیتانیوم،  [15]( III)گالیم[، تریفلات14اسیدهای هتروپولی ] ،[13]

-کو-تری برای سنتز این ترکیبات ابتدا کاتالیزگر اتصال عرضی شده پلی)استایرندر این پروژه با هدف ارائه روش مناسب. است

 مورد بررسی قرار گرفت. کینازولینانیدرید( مغناطیسی تهیه شد و سپس کاربرد آن در سنتز مشتقات  مالئیک

 بخش تجربی -2

 مواد و تجهيزات-1-2

خریداری شده و بدون  و سیگما آلدریچ آلمان های مورد استفاده در این تحقیق از شرکت مركتمامی مواد شیمیایی و حلال

 . مورد استفاده قرار گرفته است خالص سازی
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 پژوهشهاي استفاده شده در اين اطلاعات عمومي دستگاه-2-1-1

های طیف، محصول کشور آمریکا RXIالمر -دستگاه اسپکتروفتومتر پرکینتوسط  (FTIR) مادون قرمز هیفور لیتبد هایفیط

   MHz 300AVANCE DRXمدل  توسط دستگاه (CNMR13 و HNMR1)ای پروتون و کربن رزونانس مغناطیسی هسته

Germany ، طیف سنج پراش پرتو ایکس(XRD)  توسط دستگاه(Shibuya-ku, Japan) میکروسکوپ الکترونی روبشی  و تصاویر

دستگاه تجزیه  با هانمونهپایداری حرارتی  گرفته شده است. Hitachi S 4160, Japan توسط دستگاه (FE-SEM)نشر میدانی

 با استفاده از مرجع آلومینیم BAHR-Thermoanalyse Simultaneous Thermal Analyzer STA 503مدل (TGA)گرماوزنی 

های سیلیکاژل شرکت مرك و با استفاده از صفحه (TLC)نازك ها توسط کروماتوگرافی لایه پیشرفت واکنش اکسید انجام شد.

 t)دوتایی(،  d)یکتایی(،  sمنظور از  ،H NMR1های های مربوط به طیفبررسی شد. درکلیه گزارش 254F 60gel  Silicaنوع از 

 .باشد)چندتایی( می m)پنج تایی( و  quin)چهارتایی(،  q)سه تایی(، 

 روش آزمايش -2-2

 مالئيک انيدريد(-کو-همگن پليمري بر پايه پلي )استايرنسنتز کاتاليزگر نا-1-2-2

حلال  mL 50حاوی   mL 100مول استایرن به یک بالن دو دهانه میلی 20انیدرید و مول مالئیکمیلی 20در مرحله اول 

 0197/0دقیقه  20گرفت. پس از گذشت قرار نیتروژناثر دقیقه تحت گاز بی 20تتراهیدروفوران خشک اضافه شد و بالن به مدت

 7اثر نیتروژن به مدت  واکنش تحت گاز بیشد مخلوط به عنوان آغازگر به بالن اضافه   (AIBN)ایزوبوتیرونیتریلآزوبیسگرم 

متانول به مخلوط واکنش اضافه شد  mL100 بعد از سرد شدن را از روی هیتر برداشته ووط واکنش شد. مخل ساعت بازروانی

 ،متانول شستشو شد  mL50ا و بشد کاغذ صافی جدا استفاده از  باشده  حاصل کوپلیمر شود. تا رسوب سفید رنگی حاصل

 [. 18] شد آون خشک یبه وسیله ساعت 12به مدت  C 40°سپس در دمای

نانو  این برای سنتزشدند، سنتز ( به روش هم رسوبی 4O3Fe) آهن ات اکسیدنانوذرابتدا   مغناطیسی،جامد  گربرای تهیه کاتالیز

 0108/0گرم ) 17/2 کلرید و (III)آهنمول(  0216/0گرم ) 84/5آب دیونیزه،  mL100 حاوی  mL 250 ات، در یک بالنذر

 مخلوط واکنش به C80°در دمای  %25آمونیاك محلول آبی  mL10سپس  شد، اضافه کلرید تحت گاز نیتروژن (II) آهن مول(

 دقیقه در این دما با همزن مغناطیسی همزده شد. 30و محلول به مدت  افزوده شد

دقیقه تحت امواج فراصوت  45 و به مدت  اضافه شدند (1:1) حلال آب و اتانول mL150 بهآهن  ات اکسیدنانوذربعد، مرحله  در

 mL3  و گرفتنیتروژن قرار  تحت گازسپس مخلوط حاصل . طور یکنواخت پخش شوندتا نانو ذرات اکسید آهن به قرار گرفتند

ساعت  8به مدت  بازروانیدر شرایط  C°05و در دمای  شد ه آن اضافهب  )APTES(سیلاناتوکسیتریآمینوپروپیل-3 گرم(66/0)

 شد.زده مخلوط واکنش با همزن مغناطیسی هم
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گرم عامل  02/0و  شد جوش حل آب mL20)به ازای هر گرم کوپلیمر( در  اسیدفانیلیکسولگرم  43/0مرحله آخر مقدار  در 

مالئیک -کو-پلی)استایرن زمان در ظرفی جداگانه دیگر به طور هم شد،نیز به آن اضافه سولفات دودسیلسدیم سورفکتانت

آمین به مخلوط واکنش اتیلتری mL 5/0 ،شداسید اضافه ظرف محلول سولفانیلیکسپس به شد،  حل mL40 THFر دانیدرید( 

-3 با اکسید آهن شده دارعامل اتدیگری نانوذر ظرف در ،بازروانی شدساعت  2و به مدت  شداضافه 

سپس به دقیقه تحت امواج فراصوت قرار گرفت،  40به مدت THF  حلالmL 10در  (APTES) سیلاناتوکسیتریآمینوپروپیل

 2بازروانی شد تا مقدار ساعت  12 به مدتو  شد اسید اضافهسولفانیلیکمالئیک انیدرید( و -کو-پلی)استایرنمخلوط واکنش 

 پس ازجداکردن با آهنربا(  PSMASA4O3Fe@) مالئیک انیدرید(-کو-گرم کاتالیزگر جامد مغناطیسی بر پایه پلی)استایرن

 بدست آید.

 اون-4(H1)-نينازوليک درويهيد-2،3روش کلي سنتز -2-2-2

( و mmol1 گرم  ) 172/0 یک انیدریدئایساتو (،mmol1 ) آمین (،mmol1 ) که حاوی آلدهید آروماتیک mL25لن به یک با

روی همزن  C°80 مخلوط واکنش در دمای اضافه شد،حلال اتانول  mL 5مقدار   PSMASA4O3Fe@ گرگرم کاتالیز 06/0

( دنبال شد. 4:  1هگزان با نسبت )-nاستات : با فاز متحرك اتیل TLCپیشرفت واکنش با استفاده از  مغناطیسی قرار داده شد.

شستشوی  شد و با اتانول داغ شستشو شد،جدا  خارجیی با یک آهنربا PSMASA4O3Fe@ گرپس از اتمام واکنش کاتالیز

اطمینان از جدا شدن فرآورده از کاتالیزگر ادامه داشت. در پایان فرآورده با روش تبلور مجدد در اتانول کاتالیزگر با اتانول داغ تا 

 سازی شد. خالص

 هاداده هاي طيفي برخي فرآورده -3-2-2

 اون-4(H1)-نینازولیک درویهید-2،3-فنیل-2

      

1HNMR (DMSO-d6, 300MHz): δ (ppm)  δ5.77 (s, 1H, NH1), 6.67-7.64 (m, 10H, aromatic), 8.30 (s, 1H, NHCO), 

13CNMR (DMSO-d6, 75MHz): δ (ppm)   67.02 (C2), 114.87(C8), 115.42 (C10), 117.58 (C6), 127.32 (C2´6´), 127.82 

(C4´), 128.79 (C3´5´), 128.91 (C5), 133.78 (C7), 142.11 (C1´),148.33 (C9), 164.04(C4)  

 

 

 

 اون-4(H1)-نینازولیدروکیهید-2،3 -متیل(4)-2-فنیل-3



 1402 تابستان 67سال هجدهم، شماره                                                                     پژوهشي شيمي کاربردي                          -مجله علمي

56 

 

1HNMR (DMSO-d6, 300MHz): δ (ppm) 2.24 (s, 3H, CH3), 6.27 (d, J=3 Hz, 1H, benzyl), 6.71-7.78 (m, 15H, 

aromatic, NH), 13CNMR (DMSO-d6, 75MHz): δ (ppm)   21.09 (C7´), 72.96 (C2), 115.30 (C8), 115.92 (C10), 117.64 

(C6), 126.42(C6), 126.60 (C2´6´), 126.97 (C2ʺ6ʺ), 128.44 (C5), 129.07 (C4ʺ), 129.40 (C3ʺ5ʺ), 134.18 (C3´5´), 138.05 

(C7), 138.30 (C4´), 141.38 (C1ʺ), 147.06 (C9), 162.78(C4) 

 اون-4(H1)-نینازولیدروکیهید-3،2فنیلن((بیس-1،4دی بیس)اکسی(بیس)-1،6-))هگزان-2´،2

 

1HNMR (DMSO-d6, 300MHz): δ (ppm)  1.50 (s, 2H, CH2), 1.78 (t, J=6 Hz, 2H, CH2), 2.52 (t, J=6 Hz, 2H, -

OCH2), 7.02-8.03 (m, 10H, aromatic, NH), 8.83 (s, 1H, NHCO), 13CNMR (DMSO-d6, 75MHz) δ (ppm)  26.99 

(C3ʺ), 30.01 (C2ʺ), 72.96 (C1
ʺ), 82.05 (C2), 118.90 (C8), 119.42 (C3´5´), 124.44 (C10), 125.26 (C6), 133.51 (C2´6´), 

134.23 (C5), 142.11 (C7), 144.07 (C1
´), 149.06 (C9), 162.78 (C4´), 168.30 (C4). 

 بحث و نتیجه گیری-3

کاتالیزگرهای ناهمگن برای سنتز های پلیمری به عنوان های عاملی فراوان در زنجیرهاستفاده از پلیمرها به دلیل وجود گروه

به مالئیک انیدرید( -کو-پلی)استایرناصلاح شده مغناطیسی  ترکیبات آلی آنها توسعه یافته است، در این پژوهش از کوپلیمر

اصلاح  استفاده شد. مراحل سنتز کوپلیمر اون-4(H1)-نینازولیکودریهید-2،3 مشتقاتعنوان نانوکاتالیزگر کارآمد برای سنتز 

 نشان داده شده است.  1شده در شماتیک 
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 PSMASA4O3Fe@سنتز کاتالیزگر  )cمالئیک انیدرید( ، -کو-سنتز پلی)استایرن )APTES ،b با  4O3Feسنتز نانوذرات  )a. 1شماتیک 

  شناسايي و بررسي ساختار کاتاليزگر-1-3

ها های مختلف طیف سنجی استفاده شده که در این بخش به این روشبرای شناسایی آن از روشپس از سنتر کاتالیزگر 

 پردازیم.می

 (FTIR)بررسي طيف تبديل فوريه مادون قرمز-1-1-3

حلقه فنیلی،  H-C مربوط به cm 3000-1ارتعاشات کششی بالاتر از (،مالئیک انیدرید-کو-استایرن)پلیمربوط به  FTIR طیفدر 

 ارتعاشاتو cm  1782-1و cm 8681-1ی محدودهدر گروه انیدریدی به ترتیب  C=O نامتقارن و متقارن ارتعاشات کششی

در ناحیه  نوار جذبی APTESمربوط به نانوذره آهن با در منحنی . است ظاهر شده cm 1200-1ی محدوده در C-O-C کششی

حذف  SMPSAMA4O3Fe@در منحنی مربوط کاتالیزگر. باشدمی 4O3Feدر  Fe-O-Fe مربوط به ارتعاشات کششی 582

ظاهر شدن علاوه بر این است. انیدرید باز شدن حلقه نشان دهنده طیف مربوط به پلیمر در  انیدریدی C=Oارتعاشات کششی 

همپوشانی  اسیدی H-Oکششی  که با ارتعاشاتاست آمیدی  H-N ارتعاشات کششی مربوط به cm0023-1ناحیه  یک قله در

ی باز شدن نشان دهندهمیدی آ  C=O مربوط به ارتعاشات کششی گروه cm5216-1وجود یک قله در ناحیه  .کرده است

مربوط به سولفونه شدن 1054ها در ناحیه باشد. همچنین پیکمی APTESهای انیدریدی توسط سولفانیلیک اسید و حلقه

 باشد. کاتالیزگر توسط سولفانیلیک اسید می
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 SMPSAMA4O3Fe@مراحل مختلف تهیه کاتالیزگر (  FT IR). طیف مادون قرمز 1شکل 

  (FE-SEM)ميکروسکوپ الکتروني روبشي نشر ميداني -2-1-3

کاتالیزگر را  از سطح نمونه FE-SEMتصاویر  2استفاده شد. شکل  FE-SEMبرای مطالعه ریخت ساختاری کاتالیزگر از تصاویر 

 باشد.می 100تا  50. این تصاویر بیانگر یک ساختار چند وجهی با قطر ذرات بین دهدنشان می نانومتر  200با بزرگنمایی 

 

 PSMASA4O3Fe@ کاتالیزگر SEM-FE . تصاویر2شکل 
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 (XRD) ايکس اشعه پراش-3-1-3 

باشد. الگوی  می PSMASA4O3Fe@ زگریکاتالمالئیک انیدرید( و-کو-پلی)استایرنمربوط به  کسیپراش اشعه ا یالگو 3شکل 

XRD الگو مربوط به کاتالیزگر . باشدنشان از ساختار آمورف کوپلیمر میمالئیک انیدرید( -کو-پلی)استایرن@PSMASA4O3Fe 

حضور  انگریدهد که بمی نشان را 75°و 69°، 65°، 51°، 42°، 35° برابر با θ 2یدر نواح ییهاکیبا پ نیبلور مهیساختار نیک 

 . [19] است یسینانوذرات مغناط

 

 PSMASA4O3Fe@ الگوی پراش پرتو ایکس کاتالیزگر )b، مالئیک انیدرید(-کو-پلی )استایرنمربوط به  الگوی پراش پرتو ایکس )a. 3شکل 

 (VSM) سنج ارتعاشي مغناطيس-4-1-3 

تعیین و مورد ارتعاشی  سنجمغناطیسشده با استفاده از تکنیک  سنتز PSMASA@4O3Feکاتالیزگر  نانو مغناطیسی خاصیت

( و کاتالیزگر 4O3Fe )emu/g 32/58 نانوذرات برای Msمقادیر مغناطیس اشباع  (.4شکل ) بررسی قرار گرفت

PSMASA@4O3Fe )emu/g 77/23 ).مقدار مغناطیس نمونه  به دست آمدPSMASA@4O3Fe 4مقایسه با  درO3Fe  بدون

 .یافته است کاهشهای پلیمری به دلیل قرار گرفتن بین زنجیرهپوشش سطحی 
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 PSMASA4O3Fe@ سنج ارتعاشی کاتالیزگر مغناطیس. 4شکل

 (TGA)گرما وزن سنجي   آناليز-5-1-3

 تبخیر به مربوط C˚200زیر  دمای در وزن کاهش مرحله اولین PSMASA4O3Fe@تی حرارآنالیز گرما وزن سنجی در ترموگرام 

اسید در دمای سولفانیلیکو   APTESمربوط به حذف اتصالات  وزن کاهش و تجزیه .باشدمی صورت فیزیکی به شده جذب آب

 C° 400  2  هایمربوط به گروه 415تاCO–  وH3SO– مشاهده  5همانطور که در شکل  شود،های آروماتیک مشاهده میو حلقه

آنالیز گرما وزن سنجی بالاتر است. در مالئیک انیدرید( -کو-ترموگرام پلی)استایرناز  PSMASA4O3Fe@شود، ترموگرام می

(TGA)  در دمای˚C400  % های عاملی بر روی کاتالیزگر در مراحل رسد که نشان دهنده تثبیت گروهوزنی خود می 63به مقدار

  مختلف سنتز است.
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 PSMASAو  PSMASA4O3Fe@کاتالیزگر  (TGA)حرارتی  توزین. نمودار 5شکل 

 اون-4(H1)-نينازوليکودريهيد-3،2در سنتز مشتقات PSMASA4O3Fe@ارزيابي خاصيت کاتاليزگري -3-2

 اون -4(H1)-نینازولیدروکیهید-3،2برای سنتز مشتقات  PSMASA4O3Fe@ پس از شناسایی کاتالیزگر، فعالیت کاتالیزگری

-یکئآمین و ایساتومشتقات  از واکنش بین مشتقات مختلف آلدهیدی واون -4(H1)-نینازولیدروکیهید-2،3شد. سنتز  بررسی

 آورده شده است. 2بررسی شد. واکنش  کلی در شماتیک  PSMASA4O3Fe@در مجاورت کاتالیزگر  انیدرید

 

 اون-4(H1)-نینازولیدروکیهید-2،3طرح کلی سنتز . 2شماتیک 

نتایج  انیدرید در شرایط مختلف مورد بررسی قرار گرفت.آنیلین و ایساتوئیک ،کردن شرایط واکنش تراکم بنزالدهید برای بهینه

های های مختلفی در واکنش با نسبتحلالسازی شرایط واکنش ابتدا نوع حلال بهینه شد. ارائه شده است. در بهینه 1در جدول 

شود حلال اتانول مشاهده می 1انیدرید استفاده شد. همانطور که در جدول آنیلین و ایساتوئیک ،از بنزالدهید 1: 1: 1مولی 

سازی دمای واکنش انجام گرفت، دمای حلال بهینه سازیبهینه از های دیگر داشته است، پسبهترین نتیجه را نسبت به حلال

نتایج نشان داد این واکنش در دمای پایین به کندی صورت  شد. انتخاب سنتز این انجام بازروانی به عنوان دمای بهینه برای

سازی مقدار کاتالیزگر صورت پذیرفت، دما، بهینه سازیبهینه از یابد. بعدگیرد اما با افزایش دما بازده محصول نیز افزایش میمی
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گرم سرعت انجام واکنش و بازده به  06/0دهد با افزایش مقدار کاتالیزگر به جدول نشان می 14تا  11نتایج ارائه شده در ردیف 

 بیشترین حالت ممکن خود رسید.

 الفها اون-(1H)4-نینازولیدروکیه ید-2،3سازی برای سنتز . بهینه1جدول

(h)   بازده ب )%( زمان   (˚C) دما  (g) ردیف حلال مقدار کاتالیزگر 

56 7 25 03/0  - 1 

03/0 بازروانی 3 62  H2O 2 

03/0 بازروانی 2 85  EtOH 3 

03/0 بازروانی 7 35  THF 4 

03/0 بازروانی 6 30  CHCl3 5 

03/0 بازروانی 6 40  Acetone 6 

03/0 بازروانی 4 55  DMF 7 

65 24 25 03/0  EtOH 8 

60 5 40 03/0  EtOH 9 

70 3 60 03/0  EtOH 10 

03/0 بازروانی 2 85  EtOH 11 

85 5/1 04/0 بازروانی   EtOH 12 

06/0 بازروانی 1 92  EtOH 13 

08/0 بازروانی 1 92  EtOH 14 

بازده ب در شرایط متفاوت.   PSMASA4O3Fe@کاتالیزگر ( وmmol 1) آنیلین (،mmol 1) انیدریدایساتوئیک (،mmol 1) شرایط واکنش الف: بنزآلدهید

 .پس از جداسازی و خالص سازی بدست آمده است

های مختلف بسط داده شد و در شرایط بهینه مشتقات به سایر آلدهیدها و آمینهمین شرایط ، پس از بهینه کردن شرایط واکنش

  (2جدول) سنتز شدنداون -4(H1)-نینازولیدروکیهید-2،3 مختلفی از

  PSMASA4O3Fe@ در حضور کاتالیزگراون -4(H1)-نینازولیدروکیهید-3،2 . سنتز مشتقات2جدول

 فرآورده آمین ردیف
زمان  

 )دقیقه(

 بازده

 ب)%(

 نقطه ذوب

 گزارش شده مشاهده شده

1 

 
 

60 92 213-215  212-214[17] 

2 

 

 

75 90 220-222  219-222[17] 
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3 

 

 

50 84 214-216  208-212]22[ 

4 

 
 

55 85 208-210  212-213[17] 

5 

 
 

55 83 183-185  189-191]22[ 

6 

 
 

50 88 215-217  205-207[20] 

7 

 
 

55 85 245-247  244-246]20[ 

8 

 

 

50 90 187-189  194-196]21[ 

9 

 
 

45 86 182-184  188-191[17] 
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10 
OAc4NH 

 

 

50 95 225-227  219-221]23[ 

11 OAc4NH 

 

40 88 220-222  233-235]23[ 

12 OAc4NH 

 

40 84 216-218 203-205]21[ 

13 OAc4NH 

 

35 86 200-202  199-201]23[ 

14 OAc4NH 

 

40 90 174-176 174-176]24[ 

15 OAc4NH 

 

40 90 189-191  192-193]23[ 

16 OAc4NH 

 

50 87 215-217  210-21]24[ 

17 OAc4NH 

 

40 89 209-211  213-211]24[ 
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18 

  

50 82 168-170  160-162]22[ 

19 

 
 

65 89 135-137  129-130]25[ 

20 

 
 

50 84 207-209  199-201]22[ 

21 

 
 

60 85 120-122  125-126]25[ 

22 

 
 

55 80 142-144 142-144]25[ 

23 

 
 

50 87 154-156  152-154]25[ 

24 

 
 

55 85 191-193  191-192]23[ 
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25 

 

 

40 80 180-182  177-179]25[ 

26 OAc4NH 

 

120 84 
213-215 

 
- 

بازده پس  ب(  PSMASA4O3Fe@گرم کاتالیزگر  06/0حلال اتانول و دمای بازروانی، (، mmol 1)و آمین (، mmol 1)آلدهید (، mmol 1)ایساتوئیک انیدرید  (الف

 از جداسازی و خالص سازی بدست آمده است.

 اون-4(H1)-نينازوليدروکيهيد-2،3ترکيبات  سنتزمکانيسم پيشنهادي در -3-3

نوکلئوفیلی آمین به گروه کربونیل را تسهیل  و حمله فعال شده انیدریدایساتوئیک PSMASA4O3Fe@ در مجاورت کاتالیزگر

 با شود، این ترکیبمی (I)آمینو بنزآمید -2تشکیل شده و اکسیددیخارج شدن کربن باعث این حمله نوکلئوفیلی ،نمایدمی

 نوکلئوفیلیحمله با در ادامه  که کندرا ایجاد می )II( واسط حد PSMASA4O3Fe@ فعال شده در مجاورت کاتالیزگر آلدهید

 (. 6شود )شکلمی تشکیل اون-4(H1)-نینازولیدروکیهید-2،3 محصول ،انتقال هیدروژن سپس درون مولکولی به ایمین
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نشان دهنده کاتالیزور پایه  ℗، PSMASA4O3Fe@ در مجاورت کاتالیزگر اون-4(H1)-نینازولیدروکیهید-3،2مکانیسم پیشنهادی سنتز  .6شکل

 .پلیمری است

 مجدد از آنبررسي قابليت بازيابي کاتاليزگر و استفاده -4-3

 mmol)برای واکنش بنزالدهید  بازیابی آزمایش. است آن عملکرد برای اساسی بسیار مسئله یک ناهمگن بازیابی کاتالیزگر قابلیت

نمایش داده  1(، در شرایط بهینه تعیین شده انجام شد. نتایج در نمودارmmol 1)انیدرید  یکئایساتو(، و mmol 1) آنیلین(، 1

 C˚پایان هر واکنش کاتالیزگر به کمک آهنربا از ظرف واکنش جدا شد و با اتانول کاملا شستشو شده و در دمایدر  شده است.

توان با بازده تا پنج دوره می PSMASA4O3Fe@ کاتالیزگراز  است شده داده نشان نمودار در این که خشک شد و همانطور 50

 خوب بدون تغییر قابل توجه خصلت کاتالیزگری استفاده نمود. 

 

 PSMASA4O3Fe@ . بررسی قابلیت بازیافت کاتالیزگر1نمودار
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 نتیجه گیری-4

ی رشد و سپس فعالیت کاتالیزگ انیدرید سنتزرن/مالئیکاستایرتثبیت شده بر روی کوپلیم مغناطیسیابتدا نانوذره روژه، در این پ

در حلال اتانول مورد  اون-4(H1)-نینازولیدروکیهید-2،3 ناهمگن در سنتز گراین نانوذرات ثبت شده به عنوان یک کاتالیز

و اهمیت آنها در  اون-4(H1)-نینازولیدروکیهید-2،3مشتقات  با توجه به خواص بیولوژیکی و دارویی. بررسی قرار گرفت

 .در این تحقیق تلاش شد روش های ساده و کارآمد برای سنتز این ترکیبات ارائه شود ،صنایع دارویی و صنایع وابسته ،شیمی

ها و استفاده زیاد حلال حذف جداسازی حد واسط، باشند که در نتیجهمیو چندجزئی ظرفی های ارائه شده به صورت تکواکنش

 از اند.شده تهیه مناسب بازده ها باآن فرآورده حضور در و باشدمی سنتز ان راحت و ارزان استفاده مورد . کاتالیزگرشده است

توان به جداسازی و بازیابی آسان از محیط واکنش با یک مگنت و نیز استفاده مجدد آن تا حداقل دیگر کاتالیزگر می هایویژگی
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