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COPBLUUA U UCCNEAOBAHUE MOHOB Cu (ll), Zn (I) U Ni (Il) HA COPBEHTE,
CUHTE3UPOBAHHOM U3 KAPBAMUOA, ®POPMAINBAErMAA U AUGEHUNKAPBEA30OHA

ADSORPTION AND STUDY OF Cu (ll), Zn (I), AND Ni (Il) IONS ON A SORBENT
SYNTHESIZED FROM UREA, FORMALDEHYDE, AND DIPHENYLCARBAZONE

Yulchiyeva Marg‘uba Gafurjonovna’
Termiz davlat muhandislik va agrotexnologiyalar universiteti, texnika fanlari bo‘yicha
falsafa doktori

Turayev Xayit Xudoynazarovich?
2Termiz davlat universiteti, analitik kimyo kafedrasi professori

Kasimov Sherzod Abduzairovich?
3Termiz davlat universiteti, noorganik kimyo kafedrasi professori

Xolboyeva Muyassar Babayarovna*
4Termiz davlat muhandislik va agrotexnologiyalar universiteti o‘gituvchisi

Abduvaliyeva Mugaddam Jumanazarovna®
STermiz davlat muhandislik va agrotexnologiyalar universiteti, texnika fanlari bo‘yicha
falsafa doktori

Choriyeva Nigora Barotaliyevna®
6Termiz davlat muhandislik va agrotexnologiyalar universiteti, texnika fanlari bo‘yicha
falsafa doktori dodsent

Annotatsiya
Ushbu maqolada tarkibida azot bo‘lgan xelat hosil qiluvchi sorbent sintez qilish maqgsadida: karbamid,
formaldegidni ishqoriy muhitda difenilkarbazon (KF-DK) bilan o‘zaro polikondensatsiya reaksiyasi asosida sorbent sintez
qilib olindi. Sintez gilingan KF-DK ning polikondensatsiya jarayoniga haroratning ta’siri o‘rganildi. Polikondensatlanish
uchun magqgbul harorat 363 K deb tanlab olindi va reaksiyaning davomiyligi 1,5-2 soatni, 0,1 n NaOH eritmasi uchun statik
almashinish sig‘imi 4,3 mg-ekv/g ni tashkil etdi. Xelat hosil qiluvchi sorbent uchun dastlabki moddalar: karbamid,
formaldegid (2 :5) va difenilkarbazonning 0,1:0,2 0,3 mol nisbatlari olinib, Cu (Il) Zn (ll) va Ni (ll) bilan sorbsiyalanish
darajalari aniglangan. KF-DKning Cu (Il) ionlari bilan sorbsiya jarayoniga muhit ta’siri tahlil qilindi. Yangi sintez qilingan
sorbent tuzilishi IQ spektroskopik tahlil natijalari asosida taxminiy tuzilishi taklif qilingan.
AHHOMauus
B OanHOU cmambe paccmampusaemcsi CcuHme3 asomcoodepxaweso Xxenamupyrwueeo copbeHma c
ucrionb3ogaHUeM peakuyuu ronukoHOeHcauyuu mexdy kapbamudom u cpopmarnbdeaudom ¢ dugpeHunkapbasoHom (KF-
DK) e weno4Holi cpede. U3yvyeHO enusiHUe memnepamypbl Ha Npouecc NMoluKoHOeHcayuu cuHme3suposaHHo2o KF-DK.
OnmumarnbHasi memrepamypa 01151 nonukoHOeHcayuu bbina ebibpaHa pasHol 363 K, epemsi peakyuu cocmasusio 1,5-2
yaca, a cmamuyeckasi obMmeHHasi emkocmb 0n1s1 pacmeopa 0,1 n NaOH cocmasuna 4,3 m2-ake/g. MicxodHble seuwjecmesa
0ns xemamupyrowez2o copbeHma bbinu 835Mbl 8 MOJIbHLIX COOMHoweHuUsiX 2:5 Ons kapbamuda u ¢hopmanbdeauda, u
0,1:0,2:0,3 dnsa dugpeHunkapba3oHa, u onpedeneHbl yposHU copbuyuu dns Cu (ll), Zn (ll) u Ni (ll). lNpoaHanu3uposaHo
enusiHue cpedbl Ha npouyecc copbyuu uoHoe Cu (ll) ¢ KF-DK. CmpykmypHble XxapakmepucmuKku 6HO8b
CUHMe3uposaHHo20 copbeHma bbinu npednoXxeHbl Ha 0cHose pe3ynbmamos UK crnekmpocKkonuyeckoao aHanusa.

| =0 2024/No5 I




ISSN 2181-1571 @ https://journal.fdu.uz Aniq va tabiiy fanlar

KIMYO

Abstract

This article discusses the synthesis of a nitrogen-containing chelating sorbent using a polycondensation
reaction between urea and formaldehyde with diphenylcarbazone (KF-DK) in an alkaline medium. The effect of
temperature on the polycondensation process of the synthesized KF-DK was studied. An optimal temperature of 363 K
was selected for polycondensation, with a reaction time of 1.5 to 2 hours, and the static exchange capacity for a 0.1 n
NaOH solution was found to be 4.3 mg-equiv/g. The initial materials for the chelating sorbent were taken in molar ratios
of 2:5 for urea and formaldehyde, and 0.1:0.2:0.3 for diphenylcarbazone, and the adsorption levels for Cu (ll), Zn (ll), and
Ni (ll) were determined. The influence of the environment on the sorption process of Cu (ll) ions by KF-DK was analyzed.
The structural characteristics of the newly synthesized sorbent were proposed based on the results of IQ spectroscopic
analysis.

Kalit so‘zlar: karbamid, formaldegid, difenilkarbazon, polikondensatsiya, uchun statik almashinish sig‘imi, pH,
1Q spektroskopiya.

Knrouyeeblie cnoea: kapbamud, ¢popmanbOeaud, OugheHunkapbasoH, MnonuKkoHOeHcayus, cmamu4yeckas
obmeHHasi emkocmb, pH, VIK cnekmpockonus.

Key words: urea, formaldehyde, diphenylcarbazone, polycondensation, static exchange capacity, pH, IQ
spectroscopy.

KIRISH

Zamonaviy texnikalar davrida gayta ishlash korxonalaridagi ogova suvlarni d-metallardan
tozalashda mahalliy xom ashyolar asosida, yuqori sorbsion xossaga ega bo‘lgan xelat hosil
giluvchi yangi polimerlarni sintez qilishga alohida e’tibor qaratilmoqda.

ADABOYOTLAR TAHLILI VA METODOLOGIYASI

Zamonaviy kimyoning vazifalaridan biri, ion almashinadigan va kompleks hosil giluvchi
polimerlar va polimer materiallarning keng assortimentini yaratish bilan bog'liq. Tarkibida azot va
kislorod bo‘lgan reagentlar bilan modifikatsiyalangan karbamid-formaldegid smolalari asosidagi
murakkab sorbent sintezi o‘rganildi [1].

Ikkilamchi mahsulotlardan rangli va oraliq metallarni ajratib olish uchun yuqori texnologiyali
qurilmalar asosida, samarali, selektiv sorbentlar sintezi qilish muhim ahamiyatga ega [2].

Ushbu tadgiqotda mis, nikel, rux, kobalt va kadmiy ionlari bo‘lgan poliamfolit
komplekslarining 1Q spektrlari qayd etilib, poliamfolitning o‘zi, ligand spektrlari bilan tagqoslandi.
O'rganishlar davomida sintez qilingan sorbent tarkibida gidroksil guruhlarning ichki va
molekulalararo vodorod bog‘lari, metilen -CHz-, karbonil guruhlariga -C=0, xos tebranishlar
mavjudligi kuzatildi [3].

Maqolada karbamid formaldegid va anilin asosida yangi turdagi polimer ligand sintezi
keltiriigan. 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 |Q-spektr hamda
termogravimetrik (TGA) va differensial termoanaliz (DTA) tahlillari asosida ligandning tuzilish
o‘rganilib, taxmimiy formulasi keltiriigan [4].

Karbamid, formaldegid va 2,4 dinitrofenilgidrazin asosidagi sorbentning funksional amino
guruhlari og'ir metall ionlari (Cu?*, Ni?*, Cd?*, Zn?** va Co?") bilan ion almashinadigan kompleks
hosil giluvchi sorbentlar sintezi [5], karbamid, formaldegid va 1-naftilamin asosida tarkibida azot
bolgan kompleks hosil qiluvchi sorbent (KFNA) sintezda, dastlabki moddalar: karbamid,
formaldegid va 1-naftilaminning tegishlicha 2:5:0,1 mol nisbatlari olindi va sorbent sintez qilishning
magbul sharoitlari aniglangan. Sorbent yordamida eritmalar tarkibidagi Ni (II), Zn (Il) va Cu (ll)
ionlarining sorbsiyasi tadqiq etilgan [6,7].

[8] da nikel va marganesning sorbsion izotermalari mono va bikomponentli tizimlarda
o‘rganilib, tadgigot model natijalariga ko‘ra, Pb (ll) ioni va ionit sirtidagi funksional guruhlar bilan
sorbsion ta’sirlar mikrosferalarda joylashgan metall ionlarining kuchli adsorbsiyasi uchun muhim
ahamiyat kasb etadi [9]. Psevdo-ikkinchi tartib sorbsiya kinetikasi Cu?* ionlariga ta’sir mexanizmi,
strukturaviy xususiyatlari mos ravishda DSC va TG tahlillari, bilan tavsiflanadi [10].

Ushbu maqolada [11], 2 M HCI Kkatalizatori, p-nitrofenolning terpolimer smolalari,
trietilentetramin va formaldegid 2 M NaOH katalizatori ishtirokida karbamid va formaldegidni
kondensatsiya qilish orqali 2,2'-digidroksibifenil sintez gilindi. Bu polimerning sorbsion xossalari
Fe3*, Cu?*, Ni#*, Co?*, Zn?*, Cd?*va Pb?*ionlari uchun o‘rganildi. lon almashinadigan polimer Co?*,
Zn?*, Cd?* va Pb?* ionlariga qaraganda Fe®*, Cu?* va Ni?* ionlari uchun yuqori selektivlikni ko‘rsatdi.
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Eksperimental gism. Tadgiqot obyekti karbamid, formaldegid va difenilkarbazon asosida
olingan sorbent va uning rangli metallar bilan kompleks hosil qilishini o‘rganish. Sorbent
polikondensatlanish reaksiyasida reaktivlar turli mol nisbatlarda olinib, statik almashinish qobiliyati
mis GOST 20255.1-89 bo'yicha aniglanadi. |Q-spektroskopik analiz tahlillari [IRAffinity-1S
SHIMANZU (Yaponiya) (diapazoni 4000-600 sm™, o‘lchovi 4 sm™) va IR Fourier IRTracer-100
SHIMADZU (Yaponiya) (diapazoni 4000-400 sm™, o‘lchovi 4 sm™) quriimasi orgali kukun usulida
tekshirildi. Sorbsiyaning eritma muhiti pH ta'siri giymati pH/mMV/TEMP Meter P25 pH-metri
yordamida 0,05 pH birligida nazorat qilindi. Tadqigotlar Termiz davlat universiteti va Toshkent
kimyo-texnologiya ilmiy tadqigot instituti analizatorlarida o‘tkazildi.

Azot va Kkislorod tarkibli sorbentni hosil qilish uchun: uchta og‘izli kolbaga avtomatik
aralashtirgich bilan gqaytar sovutgich o‘rnatildi. So‘ngra 38 ml (0,5 mol) formaldigidga 12 g (0,2 mol)
karbamid qo‘shib, qizdirish jarayoni 40°C da olib borildi. Eritmaga 5 ml bufer eritma
(NH4+CI+NH4OH) go‘shib muhit pH =9-10 ga keltirildi va tajriba davomida kuchsiz ishqoriy muhit
kuzatib borildi.

Hosil bo‘lgan massaga 4,8 g (0,02 mol) difenilkarbazonning benzoldagi eritmasidan oz -
ozdan tomchilatib qo‘shildi. Ushbu aralashmalarni 80-90 °C haroratgacha bir me’yorda aralashtirilib
gizdirildi. So‘ngra 1,5-2 soatda smolasimon birikma hosil bo‘ldi.

Sintez qilib olingan smolasimon birikma 24 soat davomida quritish shkafida quiritildi. So‘ng
quritilgan sorbent hovoncha yordamida quyi molekular birikmalar holatiga keltirildi va NaOH ning
5% eritmasi, so‘ngra distillangan suv bilan bir necha bor yuvildi. Sintez gilingan mahsulot jigarrang
rangli suvda va benzolda erimaydigan, g‘ovaksimon gattiq sorbent. Reaksiya unumi 89 %.

NATIJA VA MUHOKAMA

Yangi sintez qilingan sorbentning polikondensatsiyalanish jarayoniga haroratning ta’sirini
o‘rganish magsadida tadgiqotlar olib borildi. Polikondensatsiya jarayoni 348, 358, 363 va 373 K
haroratlarda tahlil gilindi. Shu bilan birga, reaksiyaning davomiyligi, sorbentning suvdagi solishtirma
hajmi va 0,1 n NaOH eritmasi uchun statik almashinish qobiliyatining qiymati aniglandi.
Polikondensatsiya reaksiyaning optimal harorati 363 K bo'lib, 1,5-2 soatda 0,1 n NaOH eritmasi
uchun almashinuv qobiliyati 3,4 mg-ekv/g ga teng (1-jadval).

1-jadval
KF-DKning sorbion xossalariga polikondensatsiya haroratining ta’siri
Reaksiva Reaksiyaning | Suvda bo‘kkan H- shakldagi | 0,1 n NaOH eritma
Ne Y davomiyligi sorbentning solishtirma | bo‘yicha SAS, mg-
harorati, t, K : .
vaqti, t, soat hajmi, ml/g ekv/g
1. 348 2,5-3 1,6 2,2
2. 358 2-2,5 1,66 3
3. 363 1,5-2 1,42 3,4
4. 373 1-1,5 1,20 2,8

Ushbu xelat hosil qiluvchi sorbent tarkibidagi dastlabki moddalar migdoriga sorbsiya
jarayoning bog'ligligini o‘rganish uchun, reaksiyaga kirishuvchi moddalar: karbamid, formaldegid
2:5 va difenilkarbazon miqgdorining ortishi bilan Cu?*, Ni?*, Zn?* ionlarining sorbsiyalanish
darajasidagi o‘zgarishlar kuzatildi.

2-jadval
Sorbentning sorbsion xossalarini reaktivlar nisbatiga bog‘ligligi
Mollar nisbatida:
Ko'rsatkichlar nomi karbamid, formaldegid, difenilkarbazon
2:5:0,1 2:5:0,2 2:5:0,3
Sochma og‘irligi, g/ml 0,71 0,55 0,52
0,1 N eritmalar uchun | u?* 3,1 3,6 3,5
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statik almashinuv n2* 37 37 34
sig‘imi, mg-ekv/g : : ’

i2* 3,4 3,3 3,6

Jadval ma’lumotlaridan, karbamid formaldegid smolasiga asosiy xelat hosil giluvchi sifatida
qo‘shilgan difenilkarbazon miqdori ortib borishi bilan sorbentning ion almashinuv gobiliyati asta-
sekin kamayishini kuzatish mumkin. KF-DK 2:5:0,3 mol miqgdorda bo‘lgan sorbent tarkibidagi
mavjud funksional guruhlar bir-biriga yaqinlashib, g‘ovak radiusining gisqarishiga olib keladi.

Buning natijasida sorbent metall ionlarini bog‘lab sorbsiyalanishi giyinlashadi. Kuzatilgan
tadgiqotlarga ko‘ra, eng yaxshi sorbsion ko‘rsatkichga ega bo‘lgan KF-DK sorbentining karbamid,
formaldegid va difenilkarbazon 2: 5: 0,2 mol nisbati hisoblanadi.

Olingan sorbent tarkibidagi funksional guruhlar, ular joylashgan sohalarni hamda
sorbentning kimyoviy formulasini aniglash uchun IQ - spektr tahlilli o‘tkazildi. KF-DKning 1Q-
spetrlari CONHR ikkilamchi amid va bog‘langan OH guruhlari (bog‘langan NH. guruhlari, bitta
sohada) tebranish chastotalariga mos keladigan 3309 sm™" sohadagi chiziglarni o'z ichiga oladi.

1616 sm™ sohasini paydo bo'lishi -C=0 bog‘langan guruhi hamda C=N guruhi
bog‘lanishmavjudligini ko‘rsatadi va 1440 sm™" sohada biz N=N guruhining o‘zgaruvchan bandlarini
kuzatamiz. Shu bilan birga 1616-1440 sm™" sohalarda aromatik halganing cho‘zilgan tebranishlari
namayon bo‘ldi. 1389,49 sm™' sohasida — CH,, 829 sm™' sohada —C-N= guruhiga xos tebranishlar
kuzatildi.

e e s e e e e s e B e L B s e e I B A S e Sy s S e e L e
4000 3500 3000 2500 2000 1750 1500 1250 1000 750
cm-1

1-rasm. KF-DK sorbentining 1Q spektrlari
Sintez natijasi va |Q- spektr tahlilliga ko‘ra: karbamid, formaldegid va difenilkarbazon (KF-
DK)ning kimyoviy formulasi quydagicha keltirish mumekin:
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2-rasm. KF-DKni hosil bo‘lish sxemasi

Tadqgigot davomida sintez qilingan (2:5 mol nisbatda olingan karbamid formaldegid
smolasiga turli mol nisbatlarida ta’sir ettirilgan difenilkarbazon) KF-DK da d-metallar sorbsiyasining
mubhit pH kattaligiga bog'‘ligligi o‘rganilib, olingan natijalar grafik ko‘rinishida tasvirlandi (3-rasm).

3T

—e—KFDFK-0.1
—e— KFDFK-02
"% —e—KFDFK-03

r2
h
1
T

SAS, mg-ekv/g

3-rasm. KF-DK-Cu (ll) sorbsiyasining turli molyar nisbatlarda pH ga bog'ligligi. (1- KF-
DK 2: 5: 0,1; 2- KF-DK 2: 5: 0,2; 3- KF-DK 2: 5: 0,3)

3-rasmdagi grafikdan ko'rinadiki, metall ionlarining KF-DKda sorbsiyalanish darajasi kuchsiz
kislotali muhitda yuqori bo‘lishini ko‘rish mumkin. Muhit neytrallikdan ishqoriylikka o‘tgan sari
sorbsiyalanish darajasi kamayishi kuzatildi. Bundan ko'rinadiki kuchsiz kislotali muhitda metall
ionlari turli tarkibli atsidokomplekslar hosil qilib ionitning protonlashgan faol funktsional guruhlari
bilan ion assotsiatlari hosil gilib sorbsiyalanishidan dalolat beradi.

KF-DKning 0,2 mol nisbatdagi statik almashinish sig‘imi optimal muhit pH=6 bo‘lgan
intervalida Cu (Il) uchun 2,6 mg-ekv/g bo‘lganda sorbsion sig‘imi maksimal giymatga ega bo‘ladi.

XULOSA

O‘tkazilgan tadgiqotlar natijasida kabamid, formaldegid va difenilkarbazon xelat hosil

giluvchi sorbent sintez qilindi Sintez qilingan xelat hosil giluvchi sorbent polikondensatsiyalanish
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jarayoniga haroratning ta’siri, optimal sharoitlari fizik-kimyoviy xossalari bo‘yicha boshlang‘ich
moddalarning molyar nisbatlari o‘ganildi. Karbamid, formaldegid va difenilkarbazonning 2:5:0,1 dan
2:5:0,3 gacha mol nisbatlarda olingan sorbentlarning Cu (Il) ionlari bilan sorbsion xossalari turli
muhitlarda kuzatilib: kuchsiz kislotali muhitda karbamid, formaldegid va difenilkarbazonning 2:5:0,2
mol nisbatda sorbsion ko‘rsatkich eng yuqori deb topildi. Sintez gilingan xelat hosil giluvchi ionit
sorbsiya izotermasi Cu (Il) ionlari bo‘yicha o‘rganildi. Harorat 40 °C ga yetganda xelat hosil giluvchi
sorbentni bo‘kuvchanligi nisbatan yuqori ko‘rsatgichda bo‘ladi, natijada sorbsiyalanuvchi ionlar
kompleks hosil qiluvchi tarkibiga chuqurroq kirib sorbsiyalanadi.
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