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Annotatsiya

N-(1H-1,2,4-triazol-il) asetamidning rux (Il) xlorid bilan kompleks birikmasining sintez usuli ishlab chiqildi, hamda
sintez qilingan kompleks birikmalarning tarkibi, tuzilishi zamonaviy fizik—kimyoviy usullar yordamida o‘rganildi. Ligand N-
(1H-1,2,4-triazol-il) asetamid kompleks hosil bo‘lish reaksiyalarida triazol halqasidagi ikkinchi azot va asetamid
guruhidagi kislorod atomlari orqali koordinatsiyaga uchrashi aniqlandi. [Zn(L)2(H20)]Cl; kristallari monoklinik molekulyar
tuzilishga ega bo'lib, metall atomi triazol halqasidagi azot va atsetamid guruhidagi kislorod atomlari va suvdagi kislorod
atomlari bilan olti a’zoli xelat halqasini hosil qiladi. [Zn(L)2(H20)2]Cl. kompleksida Zn1-N3, Zn1-O1 va Zn1-O2 bog*
uzunliklari 1.937, 2.024 A va 2.40 A, N3-Zn1-N4 ning burchaklari esa 91.32°(19)ga teng bofadi. Eng katta burchak
qgiymatlari N3-Zn1-N3, O1-Zn1-O1 va N4-Zn1-N4 burchaklariga tegishli bo'lib, 180.0° ni tashkil qiladi. Markaziy atom
misning koordinatsion soni oltiga teng bo'lib, sp3d2 holatda gibridlangan. Molekulalararo vodorod bogfari 3-atsetilamino-
1,2,4-triazol ligandidagi imin guruhidagi vodorod atomi va suvning kislorodi orasida yuzaga kelgan. Rux ionining musbat
zaryadini xloridli atsidoligand anion holatida kompensatsiyalaydi.

AHHOMauus

PaspabomaHbl MemoObl cuHme3a KOMIIEKCHbIX coeduHeHul N-(1H-1,2,4-mpua3on-un) auyemamuda c
xnopudom Zn(ll), usy4yeHbl cocmag u CMPOEHUE CUHME3UPOB8aHHbLIX KOMIMIEKCHbIX COeOUHEeHUU C UCrosib308aHUeM
co8peMeHHbIX hU3UKO-XUMUYECKUX Memodos uccredogaHus. YcmaHo8/1eHo, Ymo 8 peakyusix KomMrriekcoobpa3osaHusi
nueaHd N-(1H-1,2,4-mpuason-un) ayuemamuda KOOpOUHUPYyemcsi Yepe3 e8mopoli amomM a3oma mpua3oibHO20 Konbya u
amombl Kucriopoda auemamudHol epynnbl. Kpucmannbl [Zn(L)2(H20)2]Cl; umetom MOHOKIUHHYIO MOMEKYISPHYO
CmpyKkmypy, 8 Komopoli amom memarsna obpadyem wecmuy4ysieHHoe XernamHoe KObUyo C a30moM 6 mpua3ofibHOM
Konbue u amomamu Kucropoda 8 auemamuOlHOU epyrnne, a makxe amomamu Kucriopoda 8 eode. B kommnnekce
[Zn(L)2(H20)2]Cl, dnurbi cesizeli Zn1-N3, Zn1-O1 u Zn1-02 cocmasnstom 1,937, 2,024 A u 2,40 A coomeemcmeenHo, a
yenbl N3-Zn1-N4 cocmaensiom 91,32°(19). Haubonbwue yanosbie 3HadyeHusi umetom yernbl N3-Zn1-N3, O1-Zn1-O1 u
N4-Zn1-N4, komopbie cocmasnsiom 180,0°. LleHmparnbHbil amom medu umeem KOOPOUHaUUOHHOE YUC/o wecmb U
Haxodumcsi 8 2ubpudHOM COCMOSIHUU sp3d2. MexmonekynsipHble 8000pP0OHbIE CB8513U 06pa3ytomcsi Mexdoy amomMom
8odopolda UMUHHOU epynnbi 8 fu2aHde 3-auemunamuHo-1,2,4-mpua3sona u Kuciopodom 800kl. [MonoxumernbHbil 3apsio
UOHa UUHKa KoMreHcupyemcs nu2aHoom XmopUOHoU KUCombl 8 aHUOHHOM COCMOSIHUU.
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Abstract

Methods of synthesizing complex compounds of N-(1H-1,2,4-triazol-yl) asetamide with Zn(ll) chloride was
developed, and the composition and structure of the synthesized complex compounds were studied using modern
physical and chemical research methods. It was found that the ligand is coordinated through the second nitrogen of the
triazole ring and the oxygen atoms of the acetamide group in the reactions of N-(1H-1,2,4-triazol-yl) asetamide complex
formation. [Zn(L)2(H20),]Cl» crystals have a monoclinic molecular structure, in which the metal atom forms a six-
membered chelate ring with the nitrogen of the triazole ring and the oxygen atoms of the acetamide group and the
oxygen atoms of water. In the [Zn(L)2(H20)2]Cl. complex, the bond lengths of Zn1-N3, Zn1-O1 and Zn1-O2 are 1.937,
2.024 A and 2.40 A, and the angles of N3-Zn1-N4 are 91.32°(19). The largest angular values belong to the angles of N3-
Zn1-N3, O1-Zn1-O1 and N4-Zn1-N4, which are 180.0°. The coordination number of the central copper atom is six and it
is hybridized in the sp3d2 state. Intermolecular hydrogen bonds are formed between the hydrogen atom of the imine
group of the 3-acetylamino-1,2,4-triazole ligand and the oxygen of water. The positive charge of the zinc ion is
compensated by the chloride acid ligand in the anionic state.

Kalit so‘zalar: N-(1H-1,2,4-triazol-3-il) asetamid, rux xlorid, ligand, infraqizil spektroskopiya, skanerlovchi
elektron mikroskop, rentgenostrukturniy analiz, termik analiz.

Knroyesnie cnoea: N-(1H-1,2,4-mpua3on-3-un)ayemamud, xmopud yuHka, nuzaHO, WK-crniekmpockonus,
CKaHupyrowul 3reKmpoHHbIU MUKPOCKOI, PEHM2eHOCMPYKMYPHbIU aHau3, mepMuyecKul aHanus.

Key words: N-(1H-1,2,4-triazol-3-yl)acetamide, zinc chloride, ligand, infrared spectroscopy, scanning electron

microscope, X-ray structural analysis, thermal analysis.

KIRISH

Koordinatsion birikmalar zamonaviy kimyosining rivoji oraliq metallarning ligandlar bilan
yangi kompleks birikmalarini sintez gilish va koordinatsiyaga uchraydigan ligandlarning reaksion
gobiliyatini o'rganishni taqozo etmoqda. Bu jarayonlar kompleks hosil bo'lish qonuniyatlarini va
kompleks birikmalarning fizik-kimyoviy xossalarini, ularning tarkibi va tuzilishiga bog'ligligini
aniglash imkonini beradi. Bu 0'z navbatida koordinatsion birikmalarning amaliy qo'llanilishi doirasini
aniglab beradi.

Mikroblarni yangi turlarining kundan kunga ortib borishi, dorivor kimyoviy preparatlarga
bo‘lgan ehtiyojni ortishiga sabab bo‘imogda [1-2]. Mavjud antimikrobial preparatlardan farqli
kimyoviy xususiyatlarga ega yangi mikroblarga qarshi vositalarni ishlab chiqish zarurati tug'ildi [3].
Geterotsiklik birikmalar kimyosi, aynigsa triazolli koordinatsion birikmalar farmatsevtikada katta
qizigish uyg'otmoqda [4]. N-(1H-1,2,4-triazol-il) asetamid yangi dorilarni ishlab chigarish uchun
muhim birikmalar sinfini tashkil giladi. Ular zarur moddalar yetishmovchiligini to‘ldiruvchi biologik
faol tabiiy kompleks birikmalar manbaidir. Triazol halqasida azot atomlari va asetamid guruhining
borligi kimyogarlarni turli xil strukturaviy o‘zgarishlarni amalga oshirishga ilhomlantirdi.

Nukleofil markazlarga ega bo‘lgan 3-amino - 1,2,4 - triazolning atsillangan hosilalari ham
amaliy ham fundamental kimyo uchun ahamiyatlidir. 3-amino-1,2,4-triazol atsillanganda uning
metall ionlariga koordinatsiyalanish qobiliyatini oshiradi va bargaror kompleks birikmalarining hosil
bo'lishini  ta’minlaydi. 3-amino-1,2,4-triazolni  atsillanishi natijasida olingan hosilalarining
koordinatsion qobiliyatlari va xossalarini o‘rganish magsadida oraliqg metallarning tuzlari bilan har xil
sharoitlarda sintez reaksiyalari olib borildi.

TAJRIBA QISMI

N-(1H-1,2,4-triazol — 3-il) asetamid ma’lum metod yordamida 3-amino - 1,2,4 - ftriazol
asetamid va sirka angidrid ishtirokida spirt eritmasida sintez qilindi [5]. Unum 90% ni tashkil etdi.
Tsuyq = 82-83°C.

[Zn(L)2(H20),]Cl; kompleksining sintezi uchun (0,001 mol) Zn(ll) xloridning suvli eritmasiga
(0,002mol) ligand N-(1H-1,2,4 - triazol - 3 — il) ning spirtli eritmasidan M:L 1:2 mol nisbatda
aralashtirildi, eritma muhiti (pH=7,4). Reaksiya 1 soat davomida 70°C haroratda magnitli
aralashtirgichda aylantirildi. Oq tiniq rangli eritma hosil bo‘ldi, kristallanishi uchun olib qo'yildi.
Oradan 10 kun o‘tgandan so‘ng oq rangli kristallar tushdi. Mahsulot unumi 84%. Teuyq = 157-
158°C. Hosil bo‘lgan kristallar suvda va etanolda eridi, qutbsiz erituvchilarda erimadi.

Kompleks birimalarning suyuglanish temperaturasi giymatlari hamda element tahlil natijalari
1-jadvalda keltirilgan.
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1-jadval
N-(1H-1,2,4-triazol-3-il) asetamid va [Zn(L),(H.0).]Cl, kompleks birikmasining suyuqlanish
temperaturasi giymatlari va element tahlil natijalari

Ne Tarkibi Rangi % T..°C Brutto formula Hisoblangan/Topilgan
C H N M
1 L Oq 90 82-83 C4N4HsO 38,1/ 4,76/ 44,4/ | -
39,1 4,26 42,9
2 | [Zn(L)2(H20)2]Cl2 Oq 84 157-158 | ZnCgNgH1604Cl2 22,6/ 3,77/ 26,4/ 15,3/
23,4 3,83 27,1 15,9
NATIJALAR VA MUHOKAMA

Sintez qilib olingan kompleks birikmaning 1Q spektr tahlili. Ligandning markaziy atom
bilan koordinatsiya markazlarini aniglash magsadida sintez qilingan kompleks birikmalarning 1Q-
spektrlari o'rganildi [6]. Aromatik birikmalar uchun halgadagi C-H guruhining deformatsiyali
tebranish (900-650 sm™") sohasi eng muhim hisoblanadi. Molekulada aromatik halga borligini 3000
sm™ sohada C-H guruhi valent tebranish chastotalarining borligi bilan ham bilish mumkin. Bu
sohalarni chuqur o‘rganish halgadagi o'rinbosarlar soni va halgada bir-biriga nisbatan ganday
joylashishini ham aniglash imkonini beradi.

Kislota amidlarining IQ — spektrida karbonil guruhning yutilish chizig'i C=0 1690-1630 sm™
sohada namoyon bo‘ladi. 1650-1510 sm™ da N-H bog'ining deformatsion tebranishlari kuzatiladi.
Ikkilamchi amidlarda N-H bog' bitta tebranish spektrini beradi. Amidning sis yoki trans izomer
ekanligiga qarab tebranish 3440-3420 sm™ va 3460-3440 sm™ da kuzatiladi. 800-600 sm™
oralig'ida N-H bog'ning deformatsion tebranishlari kuzatiladi. C-N bog'ining tebranishlari 1400 sm™'
atrofida bo‘ladi [7-8].

Ligand molekulasiga tegishli bo‘lgan C=0 guruhining yutilish spektri 1685 sm™ sohada,
C=N guruhining yutilish maksimumi 1624 sm™ sohada namoyon bo‘ldi. N-H valent bog'iga tegishli
yutilish maksimumi 3394 sm™” sohada, deformatsion tebranishi 719 sm™ sohada yutilish
spektrlarini hosil gildi. N-(1H-1,2,4-triazol-il) asetamidning halgasida joylashgan C-H guruhining
valent tebranishi 3066 sm™ sohada, deformatsiyali tebranish 911 sm™ sohada intensiv yutilish
spektri namoyon qildi.

Rux xlorid bilan L asosida olingan kompleks birikmaning IK spektrida (IK Fure-spektrometr.
Bruker Invenio S-2021) interval 4000-200 sm™". ATR.) o‘rganildi. Kompleks birikma tarkibidagi sp?
gibridlangan C-H bog'larining valent tebranishi 2930 sm™” sohada yutilish maksimumlarini
kuzatishimiz mumkin. Ligandga nisbatan N-H bog‘ining valent tebranishlari 3091 sm™ sohasiga
siljiganligini ko‘rishimiz mumkin. Kompleks birikmadagi C=N guruhiga tegishli bo‘lgan kuchsiz
intensiv  bo‘'Imagan yutilish spektrlari erkin liganddagiga nisbatan 88 sm™ ga quyi 1536 sm™
sohaga, C=0 guruhining yutilish chizig'i 46 sm™ ga quyi 1639 sm™ sohaga siljiganligi ligand
molekulasi markaziy atom bilan halgadagi ikkinchi azot atomi va asetamid guruhidagi kislorod
atomlari orqgali bidentant koordinatsiyaga uchraganligini ko'rsatadi. Bundan tashgari ligandda
uchramagan gidroksil guruhi (O-H) uchun tegishli bo‘lgan valent tebranishi 3418 sm™ sohada,
tekislikdan tashqaridagi deformatsion tebranish 624 sm™ sohada kuchli yutilish maksimumlarini
hosil bo'lishi, koordinatsion suv molekulalari metall bilan bevosita bog'langan bo'lib kompleksni
ichki koordinatsion sferasini tashkil giladi. [Zn(L),(H,O),]Cl, kompleksining 1Q spektri tahlili shuni
ko'rsatdiki, 1129 sm™ da erkin L ligandining 1Q spektrida mavjud bo‘lmagan yangi yutilish spektri
paydo bo‘ldi, bu Zn-Cl bog'lanishining antisimmetrik valent tebranishiga mos keldi. Shuningdek,
392 sm™ sohada ham L spektrida kuzatiimagan yangi yutilish spektri kuzatiladi, bu esa Zn-Cl
bog‘ining simmetrik valent tebranishi bilan bog'ligq. Demak, bundan xlorid atsidoligandi ligandining
ichki koordinatsion sferasida joylashganligi kelib chigadi.
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1 — rasm: N-(1H-1,2,4-triazol-3-il)asetamid va [Zn(L),(H.0).]Cl, kompleks birikmasining 1Q-
spektroskopiyasi

Moddalarning termik tahlili natijalari. [Zn(L),(H,O),]Cl, tarkibli kompleks birikmaning
termik barqarorligi va tarkibida suv molekulalari mavjudligini aniglash magsadida termik analiz
o‘tkazildi.

Termik analiz termoanalitik asbob — derivatografda olib borilib, bir vagtning o‘zida namuna
massasining kamayish tezligi, kompleksning parchalanish massasi va termik bargarorligi
aniglanadi. Termik analiz natijasida komplekslarning parchalanishi va suyuglanishi, ligandlarning
koordinasiyalanish sifati va koordinasiyalanmasligi, komplekslarning oxirgi mahsulotlari aniglanadi
[9-10].

Termik analiz natijalari: birikmalarni termik parchalanish bilan boruvchi issiglik effekti tabiati,
temperatura effekti intervallari va ularning tabiati, massani mg larda kamayishi (3 — 4 - rasmlarda)
keltirilgan.

N-(1H-1,2,4-triazol-il) asetamidning termik tahlili 20°C dan 400°C gacha bo‘lgan harorat
oralig'ida amalga oshirildi (2-rasm). Umumiy parchalanish 50-400°C oraliglarida kuzatildi. Dastlab
82,52°C da endotermik effekt kuzatildi. Keyingi endotermik effekt 153,14°C da kuzatilib bu
ligandning suyuglanish temperaturasiga to‘g'ri keladi. Oxirgi endotermik effekt 270,74°C tashkil
qilib, organik gism CO, va H,O gacha parchalandi. 400°C dan keyin o‘zgarish kuzatilmadi.

[Zn(L?),(H,0),]Cl, tarkibli kompleksning DTA egrisida bir nechta endotermik effektlar (3-
rasm) kuzatildi. Dastlab 0,48 mg massaning yo‘qotilishi 2 mol suvning parchalanishiga mos keladi.
Keyingi bosgichda eng katta massa yo‘qotilishi organik gismning parchalanishiga mos kelib,
termolizning oxirgi mahsuloti sifatida rux oksidi golishi aniglandi.

2 — rasm: N-(1H-1,2,4-triazol-il) asetamidning 3 —rasm: [ZnL,(CH3;COO0),] kompleks
termogrammasi birikmaning termogrammasi

Hosil bo‘lgan kompleksni Rentgenstrukturaviy tahlil usuli yordamida o‘rganish.
Sintez qgilingan kompleks birikmalarning fazoviy tuzilishi va kristall [11] gadoglanishini aniglash
magsadida [Zn(L%)z(H,0),]Cl, kompleks birikmasining monokristallini RSA yordamida o‘rganildi.
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[Zn(L?),(H,0),]Cl, kristallari kationli kompleks hisoblanib, Zn(ll) ning biroz buzilgan oktaedrik
koordinatsiyasi oz ichiga ikkita suv molekulasini va ekvatorial pozitsiyalarda ikkita L2-xelat
ligandlaridan ikkita O1 va ikkita N1 atomlarini o'z ichiga oladi. Olti a'zoli xelat halgalari, ularda xelat
ichki burchagi 88,24 (2)° va L? ning boshqa H dan tashqari atomlari (metil uglerod atomidan
tashqari) deyarli koplanarli holatda joylashadi. L? ning geometrik parametrlari liganddagi keng
konyugatsiyani ko‘rsatadi. Zn-O2 bog‘ uzunligi (2.400 A) va Zn-Ol va Zn-N3 ning ekvatorial bog’
uzunligi (mos ravishda 2.027va1.938 A) to‘g'ri keladi. Zn atomining shunga o‘xshash biroz buzilgan
oktaedrik koordinatsiyasi uchun bu uzunliklari adabiyotda keltiriigan giymatlarga juda yaqin.
Kompleks molekulalar H-bog‘ donori C1 va H-bog‘ akseptori N3 atomlarini o'z ichiga olgan
juft vodorod bog'lari C1-H1-"N3B (-x,-y,-1-z) orqali sentrosimmetrik holatdagi kationlar ishtirokida

yo‘nalishi bo‘ylab zanjirlarga ulanadi. Bu zanjirdagi molekulalararo juft vodorod boglari R2€
tipidagi halgani hosil qiladi. Yo'nalishidagi parallel holatlarda joylashgan zanjirlararo vodorod
bog‘lari mavjudligi sababli kristall barqororlashuvi yuzaga keladi. Bunda koordinatsiyaga
uchramagan CI" anionlari ushbu zanjirlar orasida joylashgan bo'lib L? ligandining N4 va
koordinatsiyalangan suv molekulalarining O2 atomlarini o'z ichiga olgan vodorod bog'lari orqgali
bog‘laydi. Bu bargarorlashuvda quyidagi vodorod bog‘lari ahamiyat kasb qiladi: O2-H2A--CI1, C2-
H2:-01B (1-%,-y,-1-z), C1-H1:"CI1, N4-H4:Cl1 (x,y,z-1), O2-H2B'*N2 (0.5-x,y-0.5,-z).

[Zn(L?),(H,0),]Cl, kompleksi kristall formasi monoklinik, P2/c, a=6.0595(3) A, b =14.2956(7)
A, ¢=9.4762(4), a=90°, B=93.275(4)°, y=90°, Z=4.Z":0. Bu kompleks birikmasida Zn triazol
halgasidagi N va atsetamid guruhidagi kislorod atomlari bilan bidentat suv molekulalari bilan
monodentat koordinatsiyalangan.

4-rasm. [Zn(L?),(H,0),]Cl, kompleksining molekulyar tuzilishi va ichki molekulyar vodorod

bog‘lanishlar
2-jadval
[Zn(L?),(H,0),]Cl, kompleksining kristallografik ma’lumotlari
Parametrlar [Zn(Lz)z(HZO)z]Clz Parametrlar [Zn(Lz)z(HZO)z]Clz
M 423,85 B,° 93.275(4)
a, A 6.0595(3) Y, ° 90
b, A 14.2956(7) V. A 819.528
c, A 9.4762(4) F.g. P 24/c
a,° 90 Singoniya Monoklinnik
XULOSA

N-(1H-1,2,4-triazol-3-il) asetamidning Zn (Il) xlorid bilan yangi kompleks birikmasi sintez
gilish usuli ishlab chiqildi va suvda yaxshi eriydigan metalokompleksi olindi. O'tkazilgan fizik-
kimyoviy tadqiqot natijalari asosida sintez qilingan kompleks birikmalarda metall ioni ligand
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molekulasi bilan triazol halqasidagi ikkinchi azot va asetamid guruhidagi kislorod atomlari orqali
koordinatsiyaga uchraganligi aniglandi. Sintez qilingan kompleks birikmalar tarkibi va tuzilishining
element, termik, skaynerlovchi elektron mikroskop, rentgenstruktur hamda 1Q-spektroskopik tahlil
natijalariga asosan kompleksning tarkibi [Zn(L),(H20),]Cl, formulaga to‘g'ri kelishi aniglandi.
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