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Annotatsiya

Ishning magsadi: Fan texnika rivojlangan hozirgi davrda yangi turdagi sorbentlar sintez qilish, ularning ba’zi metall
kationlariga nisbatan kompleks hosil qilish xossalarini aniglash va ular yordamida eritmalar tarkibidan metall kationlarini ajratib
olib, ushbu jarayonida hosil bo‘ladigan birikmalarning tarkibi, tuzilishi, fizik-kimyoviy xossalarini o‘rganish noorganik kimyoning
dolzarb muammolaridan biridir. Ushbu maqolada karbamidformaldegid va anilinasosida yangi turdagi polimer ligand sintez qilindi.
Ligand sintez qilish sharoitlari, polikondensatsiya jarayoniga haroratning ta’siri, sorbentning IQ-spektroskopik va termik tahlil
natijalarini tadqiq qilindi.

AHHOMauyus

Llenib pabombi: B cospemeHHbIl nepuod pasgumusi HayKu U MmexHUKU Heobxo0um cuHme3 Ho8bIX murnog copbeHmos,
onpederieHUe UX KOMIeKcoobpasyouwux ceolicme o OMHOWEHUK K HEKOMOPbLIM KamuoHaM Memarsios, u3y4yeHue cocmaea,
CMpoeHUs U hUu3UKO-XUMUYECKUX ceolicme coeduHeHuUl, 0bpa3yrouuxcs 8 3momM fnpoyecce rymem u3sriedeHuss u3 pacmeopa
KamuoHO8 Memarifios, U3y4eHue Komopoe2o sersiemcs 0OHOU u3 akmyaribHbIX rnpobriem HeopaaHuyeckol xumuu. B daHHOU
cmambe CUHMe3uposaH HO8bIU Mur MoNuUMepHo20 nuzaHd0a Ha ocHose KapbamudogopmanbOeauda U aHumuHa. MN3ydeHbi
ycrosusi cuHmesa nueaHoa, enusiHue memnepamypbl Ha rpoliecc rnosukoHoeHcayuu, pedynbmamsi MIK-cnekmpockonu4yeckoao
U mepmMmu4ecKkoeo aHanu3a copbeHma.

Abstract

Objective: In the modern period of the development of science and technology, it is necessary to synthesize new types
of sorbents, determine their complexing properties with respect to certain metal cations, study the composition, structure, and
physicochemical properties of compounds formed in this process by extracting metal cations from a solution, the study of which
is one of topical problems of inorganic chemistry. In this article, a new type of polymeric ligand based on urea-formaldehyde and
aniline has been synthesized. The conditions for ligand synthesis, the effect of temperature on the polycondensation process, and
the results of IR spectroscopic and thermal analysis of the sorbent were studied.

Kalit so‘zlar: Polimer ligand, karbamid, formaldegid, anilin,statik almashinish,termik tadqiqotlar, ekzotermik va
endotermik.

Knroueenie cnoea: lNonumepHsili nuzaHo, kapbamud, hopmarns0eaud, aHUUH, cmamu4veckuli obMeH, mepmMmudeckue
uccnedosaHusi, IK30mepmudeckue u 3H0omepmuyecKue.

Key words: Polymer ligand, carbamide, formaldehyde, aniline, static exchange, thermal studies, exothermic and
endothermic.

KIRISH
Hozirda yangi kompleks hosil giluvchi polimer ligandlarni sintez qilish, ular yordamida
eritmalardan rangli metallarini kompleks sorbsiyalash usullari bilan ajratish, sorbsiya jarayonida hosil
bo‘ladigan koordinatsion birikmalarning tarkibi, tuzilishi va fizik-kimyoviy xossalarini o‘rganish kimyo
sanoatining asosiy vazifalaridan biridir.
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ADABIYOTLAR TAHLILI VA METODLARI

Chigindi suvlardan og'‘ir metallarni sorbsion usulda ajratib olish metallurgiya tarmoqglarning eng
dolzarb muammolaridan biridir [1]. Oxirgi 10-12 yil davomida ion-organik kremniy va kompleks hosil
giluvchi sorbentlar sohasida tizimli tadgiqotlari olib borildi. Bunday sorbentlar, xususan, tabiiy va
sun’iy obyektlardagi metallarni aniglash uchun analitik reagentlar, sanoat chiqindilaridan
gimmatbaho elementlarni ajratib olish uchun preparatlar, chigindilar va oqova suvlarni o‘ta xavfli
aralashmalardan tozalash uchun vositalar sifatida keng qo‘llaniladi [2].

Maqgolada modifikatsiyalangan sorbentlarning fizik-kimyoviy va analitik xossalari o‘rganilib,
olingan sorbentlar bilan mis, qo‘rg‘oshin va kadmiyning konsentratsiyasi va desorbsiya shartlari
aniglandi [3]. Aromatik aminlar va polietilenini epoksi hosilalariga asoslangan ko‘p funksiyali
anionitlar olingan va sorbsiya xossalari o‘rganilgan [4].

Tarkibida karbamid, formaldegid va, difenilkarbazon, 2,4-dinitrofenilgidrazin [5], 2-
aminopentandien kislotasi [6], fenolsulfoftalein kislotasi [7], gidrazin gidrat va fosfor kislotasi [8] ning
polikondensatsiya reaksiyasi natijasida kompleks hosil qiluvchi ko‘p funksiyali polimer sorbentlar
sintez qilingan. Sintez qgilingan ligandlarning fizik-kimyoviy va sorbsiyon xossalari tahlil qilinib [9],
sintezlangan xelatlovchi ligandlar bilan Cu (Il), Zn (1), Cd (ll) Ni () ionlarining kompleks hosil bo‘lish
jarayoni [10], bis-1,3,5-ditiazin-5-il-etanning zaif asosli kompleks hosil qiluvchi sorbentining Pd (Il),
Ag (I) va Hg (Il) ga nisbatan sorbsion xossalari, [11, 12] poliamfolit komplekslarining 1Q spektrlari
gayd etildi va o‘rganildi. Bu spektrlar poliamfolitning o‘zi, ligand spektrlari bilan taggoslandi.

Sirka kislota va epixlorgidrin asosida sintez gilingan sorbentga uchta metall Cu(ll), Zn(ll) va
Pb(Il) ionlarining muvozanat izotermalari o‘rganilganda, olingan natijalar Lengmyur izotermasi
tenglamasiga yaxshi mos kelishi kuzatildi[13].

Yangi sintez gilingan polimer ligandning ko‘pchiligida, qo‘llash imkoniyatlari va ko‘lamida bir
gator kamchiliklar mavjud. Tadqgiqot magsadi karbamid,formaldegid anilin asosida sorbent sintez
qgilish, sorbentning sorbsion xossalariga harorat ta’siri, issiglik xususiyatlarini termik tahlil asosida
kuzatib, |Q-spektri asosida ligand tuzilishini o‘rganishdir.

NATIJALAR VA MUHOKAMA

Karbamid formaldegid smolasini anilin bilan modifikatsiyalash asosida sorbent sintezi uchun
gaytar sovutgich va avtomatik aralashtirgich o‘rnatilgan uch og'izli kolbaga 12 r (0.2 mol) karbamid
solindi va 39.5 ml (0.5 mol) formaldegid qo‘shib 40°C haroratda eritib olindi. Shundan so‘ng, 1.85 mn
(0.02 mol) anilin tomchilatib qo‘shildi va reaksion aralashma 90-100 °C haroratgacha 1-1,5 soatda
gizdirib turilganda, smolasimon massa hosil bo‘ldi. Hosil bo‘lgan massa quritish shikafida quritildi va
hovonchda maydalandi. Sintez qilingan sorbent dastlab, 5% li NaOH eritmasiga, so‘ngra distillangan
suv bilan neytral holga kelguncha yuvildi. Olingan mahsulot mayda, g‘ovak, sarg‘ish gizil rangli gattiq
modda, reaksiya unumi 93%.

Polimer ligand sintez qilishda karbamid formaldegid va anilinning (KFA) polikondensatsiya
jarayoniga haroratning ta’sirini o‘rganish bo‘yicha tadgiqotlar o‘tkazildi. Polikondensatsiya jarayoni
75, 85, 90 va 100 °C haroratlarda tadqiq etildi. Bunda reaksiyaning davomiyligi, polimer ligandning
suvdagi solishtirma hajmi va 0,1 N NaOH eritmasi bo‘yicha statik almashinish sig‘imi aniglandi.
Olingan natijalar 1-jadvalda keltirilgan.

1-jadval
Polimer ligandning (KFA) sorbion xossalariga polikondensatsiya haroratining ta’siri
Reaktsiya Reaktsiya Suvda .bo‘kkan H.- .0’1 N.Nap.H

Ne harorati t. °C davomiyligi, T, soat shgkld_agl sort_>er_1tn|ng eritmasi bo‘yicha

Y T solishtirma hajmi, ml/g SAS, mg-ekv/g
1. 75 3-3,5 1.76 3,8
2. 85 2,5-3 1,52 3,9
3. 90 1,5-2 1.48 4,3
4. 100 1-1,5 1,33 4

1-jadvaldagi ma’lumotlardan ko‘rinib turibdiki, 75 °C haroratda polikondensatsiya
reaksiyasining davomiyligi 3-3,5 soatni, ligandning almashinish sig‘imi esa 3,8 mg-ekv/g ni tashkil
etadi. Bu keltirilgan haroratda ta’sirlashuvchi moddalar faolligining kamroq ekanidan dalolat beradi.
Reaksiya haroratini 100 °C gacha orttirib borilsa, polikondensatsiya jarayoni tezlashadi.
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Polikondensatsiya reaksiyasining optimal harorati uchun 90 °C tanlab olindi, bunda reaksiya
davomiyligi 1,5-2 soatni tashkil etadi. Ligandning 0,1 n NaOH eritmasi bo‘yicha statik almashinish
sig‘imi 4,3 mg-ekv/g ga yetadi.

Termoanalitik tadqigotlar Netzsch Simultaneous Analyzer STA 409 PG ("epmanung) qurilmasida,
K tipidagi termokuplli (Low RG Silver) va alyuminiy oksidili tigellarda o‘tkazildi. Barcha o‘lchovlar azot
oqgim tezligi 50 ml / min bo‘lgan inert azotli atmosferada o‘tkazildi. O‘Ichovlarning harorat diapazoni
20-600 °C, isitish tezligi 5 K / min. Bir olchov uchun namuna miqdori 10-12 mg ni tashkil giladi.
Oflchov tizimi KNO3, In, Bi, Sn, Zn standart moddalar to‘plami bilan sozlangan.

Termoanalitik tadqgigotlar Toshkent kimyo-texnologiya ilmiy tadqiqot instituti analizatorlarida
o‘tkazildi. TGA natijalariga ko‘ra, xelat hosil giluvchi polimer ligand harorat ko'tarilishi bilan turli
funksional guruhlarning parchalanishi natijasida, massa o‘zgarganda kuzatiladigan turli ekzotermik
va endotermik ta’sirlar tahlil qilinadi. Termik tahlilining barcha namunalari dinamik rejimda 50
gradus/min tezlikda alyuminiy oksididan tayyorlangan hovonchada olib borildi. KFAning (TGA) va
(DTA) analizi uchun maksimal 600°C harorat tanlab olinib, ushbu moddaning tahlil natijalari
keltirilgan termogravimetrik (TGA) va differensial termo (DTA) analiz natijalariga qarab o‘rganib
chiqildi. Ushbu modda 600 °C haroratga chidamli alyuminiy oksididan tayyorlangan og‘zi ochiq
tigelda 11,4 mg miqdorda olinib, 20°C haroratdan boshlab asta-sekin harorat ko'tarilib borildi (1-
rasm).

mg e

- Start 17.35min
B ™ 183.92C Stare 25.07min
e End 23.98min 261.34C
250.68C oA
Start 11.03min . End 31.52min .0
123.75C Peak 2'I.E=:r!\|-| 326.14C =
End fAZSHiE ; =2 e Peak 28.75min
154.02C Onset 186.95C 206.74C
Peak 13.17min 3 et ARG Onset—___278.23C
S 142.70C — Heat -2.58) Endsat 315.50C
Onzet 135.72¢ B0 Heat -2.193
-707.45meal s
Endset 148.40C R -192.70}/g
oo | " e -522 44mcal
Heat -423.82ml ’ = 5
-a7.34lig o Height -12.57uV -46.03cal/g
-101.25mcal - \ =R g Height -12.64uV
-B.92calig b “111uV/mg | -20.00
Height -8.55uV \
-0.75uV/mg N
.
e 40.00
-0.00 100.00 200.00 300,00 400.00 500.00

1-rasm. KFA ning termogravimetrik (TGA) va differensial termo analizi (DTA)

TGA-DTA grafigidan ko‘rish mumkinki, KFA asosida olingan ligandning 123.75- 326.14 °C
haroratlar oralig‘ida 3 ta endotermik effekti kuzatildi.

Tahillardan ko‘rish mumkinki, dastlabki endotermik effekt 123.75-154.02 °C haroratlar
oralig‘ida ligandning erishi bilan kuzatilib, Parchalanish 135.72 °C da boshlanib, 148.4 °C da
yakunlandi. Parchalanish effekt cho'‘qqisi 13.17 dagiqadan so‘ng 142.7 °C haroratda kuzatildi.
Ikkinchi endotermik parchalanish 183.92 — 250.69 °C haroratlar oralig‘ida kuzatilib, Parchalanish
cho'qqisi 21.27 dagigadan so‘ng 221.64 °C haroratda kuzatildi. Uchinchi endotermik effekt 216.34-
326.14°C haroratlar oralig‘ida kuzatilib, endotermik cho‘qqgi 28.75 dagigadan so‘ng 296.74°C
haroratdaligi o‘rganildi. Parchalanishning umumiy entalpiyasi AQ=-490.98 J/g. ga teng.

KFA ning termogravimetrik egri chizig‘i tahlili shuni ko‘rsatadiki, TGA- egri chizig‘i asosan 3 ta
intensiv massa yo‘qotiladigan harorat oralig‘da amalga oshadi. 1-massa yo‘qotiladigan oraliq 44.64-
123.4 °C haroratga 2- massa yo‘qotiladigan oraliq 123.4-332.8 °C haroratga, 3-massa yo‘qotiladigan
oraliq esa 322.8-551.4°C haroratlarga mos keladi. Tahillar shuni ko‘rsatadiki, 1-massa yo‘qotiladigan
oraligda massa yo‘qotilishi 0.264 mg ya’'ni 2.326 % kuzatilgan bo‘lsa, 2- massa yo‘qotiladigan
oraligda 3 ta intensiv parchalanish jarayoni hosil bo‘ladi. Bu oraligda massa yo‘qotilishining asosiy
miqdori 9.759 mg y’ani 85.99 % amalga oshadi. 3- massa yo‘qotiladigan oraliqda massa yo‘qotilishi
0.548 mg y’ani 4.83% ni tashkil etadi. Umumiy massa yo‘qotilish 10.571 mg ya’'ni 93.146 %.
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Turli haroratlarda moddaning termik parchalanish natijalarining tahlili 2-jadvalda berilgan.
2-jadval
KFAning TGA va DTA egri chizig‘i natijalari tahlili
Ne (I)-Icarorat Qoldiq Yo‘qotilgan Yo‘qotilgoan er?earrgﬂi;:ar::ﬂzgri
massa, mg | massa, mg massa, % A
(uV*s/mg)

1 100 11.2 0.2 1.75 0.22
2 200 8.4 3 25.64 3.1
3 300 1.99 9.41 80.1 7.11
4 400 1.01 10.39 911 0.98
5 500 0.8 10.6 92.9 0.23
6 600 0.6 10.8 94.73 0.2

TGA-DTA grafigida, KFAning derivatorgrafik tahlilida kuzatilgan endotermik effektlar
sorbentning havo ishtirokisiz o‘zgarishi bilan tushuntirilib, ligandning termik barqarorligi 125°C
ekanligini bildiradi.

Olingan polimer ligandning tarkibi, tuzilishi va ulardagi mavjud funksional guruhlarini o‘rganish
uchun 1Q-spektrlaridan foydalanildi. 1Q spektroskopik tadgiqgotlar IRAffinity-1S SHIMADZU
(Yaponiya) (diapazon 400-4000 sm', ruxsati 4 sm=") kukun usulida foydalanilib, tasvirlari Termiz
davlat universiteti ilmiy laboratoriyasida olingan.

Karbamid farmaldegid va anilin asosida sintez qilingan kompleks hosil qiluvchi polimer
ligandning 1Q-spektrlari o‘rganilganda, (2-rasm) 3300-2500 sm™' sohalarda OH guruhi va C-O
guruhining mos tebranishlari kuzatildi. 3400-3100 sm™ sohalarda bog‘langan NH guruhiga mos
tebranishlarni, 1650-1595 sm™" sohalarda aromatik halganing cho‘zilgan tebranish chastotalarini
ko‘rish mumkin bo‘lsa, 1442 sm™ sohada aromatik halgadagi o‘zgarishga uchragan CH, dagi
tebranish chastotalari kuzatildi. Birlamchi aminlar tomon 1643 sm™ sohada C-O guruhining
cho'zilgan tebranish bandlari kuzatildi. Birlamchi aminlarning 900-650 sm™ sohalarda
deformatsiyalanishi o‘rganildi.

— T T T LB s e D s T —
4000 3500 3000 2500 2000 1750 1500 1250 1000 750

|

2-rasm. Karbamid, formaldegid va anilin asosida olingan sorbentning IQ-spektri
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Olingan natijalarga va adabiyatlar tahliliga ko‘ra, KFA asosida olingan ligandning taxminy
tuzilishini quyidagicha ifodalanishi mumekin:

o HOH,C.__CH,_

2H2N—C/ s sH—C
SN, n o H0 _C___CH,  CH,0H

XULOSA
Karbamid formaldegid va anilin asosida olingan polimer ligandning polikondensatsiya
jarayonida harorat 90 °C da 0,1 n NaOH eritmasi bo‘yicha SAS 4,3 mg-ekv/g ga yetishi kuzatildi.
Polimer ligandning 1Q-spektr hamda termogravimetrik (TGA) va differensial termoanaliz (DTA)

tahlillari asosida ligandning tuzilish o‘rganilib, taxmimiy formulasi keltirildi.
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