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Annotatsiya

Ushbu tadqiqot ishi pestitsidlarni atrof-muhitga keltirib chiqgarayotgan xavfini kamaytirishga qaratilgan bo’lib,
buning uchun funksionl polimer nanokompozit asosidagi fotokatalizatorni gishloq xojaligida qo‘llaniladigan pestitsid ya'ni
asetamipridning PPE-1/NiO nanokompazit orqali fotokatalitik parchalanishi va olingan natijalarni HPLC-MS analizining
tahlili hagida so‘z boradi. Unga ko'ra fotokataliz jarayonida erkin radikallar (superoksid anioni (O2-), vodorod peroksid
(H202) va gidroksil radikali (OH-)) asetamipridni oksidlanish-qaytarilish jarayonida oraliqQ mahsulotlarga parchalanishi, va
ma’lum vaqtdan so’ng quyi molekulyar massa ( m/z 60, CH3COOH)gacha parchalanishi kuzatildi.

AHHOMauus

Lenbto daHHoU uccrnedosamerbekol pabombi 168/719€MmCs CHUXEHUE 3K002UHeCKUX OnacHOCMU, C8s3aHHbIX C
necmuyudamu, U C 3mol Uuernbio onuckisaemcs ¢homokamanumuyeckass Oezapadayusi CceflbCKOX03AUCMEEeHHO20
necmuyuda auemamuripuda C UCMONL308aHUEM ¢homoKamanu3amopa Ha OCHO8e (bYyHKUUOHabHO20 MOIUMEPHO20
HaHOKoMro3uma ¢ ucronb3osaHuem HaHokomnoduma PPE-1/NiO, a makxe aHanu3 pesynbmamos, ronyYyeHHbIX ¢
nomouwjbto aHanusa BOXKX-MC. CoanacHo emy, 8 npouyecce ghomokamarnusa Habrodanock, 4mo c8ob00HbIe padukarbl
(cynepokcuOHbili aHuoH (Oz-), nepekucb 6odopoda (H20z) u eudpokcunbHbili padukan (OH-)) pasnazarom
ayemamuripud® Ha POMEXYymoyHble rpPodyKmbl 8 MPOUECcCe OKUCIEHUS-8OCCMAaHOB/IeHUS U 4Yepe3 orpedenieHHoe
8pemsi Ha boree HU3KYI MoneKynsapHble seuecmesa (m/z 60, CH3COOH).

Abstract

The aim of this research work is to reduce environmental hazards associated with pesticides, and to this end,
the photocatalytic degradation of the agricultural pesticide acetamiprid using a photocatalyst based on a functional
polymer nanocomposite using PPE-1/NiO nanocomposite is described, and the results obtained by HPLC-MS analysis
are analysed. According to it, it was observed that free radicals (superoxide anion (02-), hydrogen peroxide (H202) and
hydroxyl radical (OH-)) decompose acetamiprid into intermediates in the oxidation-reduction process and after a certain
time into lower molecular weight (m/z 60, CH3COOH) during the photocatalysis process.

Kalit so‘zlar: Asetamiprid, NiO nanozarrachalari, anionit, fotokatalitik parchalanish, fotokatalizator.
Knroyesbie cnoea: Auemamunpud, HaHodacmuubli NiO, aHUOHHbIU 06MeH, ghomokamanumuyeckas
Oeepaldayusi, homokamanuaamop.
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KIRISH

Asetamiprid (C;0H;1CIN,) neonicotinoidlar sinfiga mansub pestitsid bo‘lib, gishlog xo‘jaligida
so‘ruvchi hasharotlarga (masalan, shira, trips va oq qanotli hasharotlar) garshi keng qo‘llaniladi.
Ushbu modda o‘simliklar tomonidan tizimli singishi va zararkunandalarning asab tizimiga ta’siri
tufayli samarali hisoblanadi. Biroq, uning ekologik xavf-xatarlari tobora jiddiy muhokama mavzusiga
aylanmoqda. Asetamipridning suvda o‘rtacha eruvchanligi (25°C da 4.25 g/L) va tuproqda tez
parchalanishi (yarim umr muddati 1-8 kun) uni yer usti va yer osti suv havzalariga osongina
ko‘chiradi, bu esa suv ekotizimlariga zarar yetkazadi[1]. Adabiyotlardagi so‘nggi ma’lumotlarga
ko'ra, asetamipridning suv havzalarida to‘planishi nafaqat baliq va suv organizmlari uchun toksik
ta’sir ko'‘rsatadi, balki asalarilar populyatsiyasiga ham xavf soladi, chunki uning LD50 darajasi
asalarilar uchun 7.1 pg/ari ni tashkil giladi [2].

ADABIYOTLAR TAHLILI

Pestitsidlarning uzoq muddatli go‘llanilishi tuprogning biologik faolligini pasaytiradi, organik
moddalar almashinuvini buzadi va toksik qoldiglarning to‘planishiga olib keladi. Xususan,
O‘zbekiston kabi gishloq xofjaligi rivojlangan agrar mamlakatlarda paxta, meva-sabzavot va don
ekinlari uchun asetamiprid kabi pestitsidlardan foydalanish suv resurslari va ekologik bargarorlikka
go‘shimcha bosim o‘tkazmoqda [3]. Shu sababli, pestitsidlarni atrof-muhitdan samarali olib
tashlash va zararsizlantirish usullarini ishlab chigish global migyosda muhim ilmiy muammoga
aylandi.

Hozirgi vaqtda fotokatalitik parchalanish pestitsidlarni zararsiz birikmalarga (masalan, CO,,
H,O va mineral kislotalarga) aylantirishning eng istigbolli usullaridan biri sifatida e’tirof etiimoqda.
Metal oksidlari, xususan TiO,, ZnO va Fe-doping gqilingan nanozarrachalar organik
ifloslantiruvchilarni parchalashda yuqori samaradorlik ko‘rsatgan [4]. Internet tarmoglarida chop
etilgan so‘nggi tadgiqotlarga ko‘ra, nikel oksidi (NiO) nanozarrachalari fotokatalitik faolligi, kimyoviy
bargarorligi va iqtisodiy jihatdan qulayligi tufayli e’tiborni tortmogda [5]. NiOning taqiglanish soha
kengligi (3.5-4.0 eV) uni ultrabinafsha (UV) nurda faol qiladi, bu esa reaktiv kislorod turlarining
(masalan, *OH radikallarining) hosil bo'lishini ta’minlaydi.

PPE-1 anioniti kabi polimer matritsalar yuzasida NiO nanozarrachalarini sintez qilish
katalizatorning sirt maydonini oshiradi va fotokatalitik samaradorligini yaxshilaydi [6]. Ushbu
yondashuv asetamiprid kabi pestitsidlarni suv va tuproq muhitidan olib tashlashda innovatsion
imkoniyatlar yaratadi. Shu munosabat bilan ushbu tadgigotda PPE-1/NiO nanozarrachalari
yordamida asetamipridning fotokatalitik parchalanishini o‘rganish, uning samaradorligini baholash
va ekologik toza alternativ sifatida taklif gilish magsad gilingan. Ishning asosiy yangiligi NiO ning
PPE-1 bilan birlashishi orqali fotokatalitik jarayonni optimallashtirish va acetamipridning
parchalanish mexanizmini aniglashdan iborat.

TADQIQOD METODOLOGIYASI

W— =

ST3IK = O

PPE-1 + NP*

PPE-1/NiO funksional polimer
nanokompozitining sintezi

PPE-1/NiO funksional pohmer . nanokompozitini sintez
gilishda cho'ktirish usuli go‘llanildi (1-rasm), polimer matritsasida nikel

oksidi (NiO) nanozarrachalarini hosil q|I|shn|ng PPE-1/NiO samarali va oddiy usuli

I 1-rasm. PPE-1/NiO nanokompozitini sintez gilish sxemasi 95 I
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sifatida tanlandi. Ushbu jarayon PPE-1 polimer tashuvchisida NiO zarralarini bir tekis tagsimlash va
bargaror bog‘lanishini ta’minlashga qaratildi.

Sintez quyidagicha amalga oshirildi: 0.1 M konsentratsiyali nikel (II) xlorid geksagidrat
(NiCl,-6H,0) eritmasi 10 ml hajmda distillangan suvda tayyorlandi. Eritma 50 ml hajmli shisha
stakanga o‘tkazilib, magnit aralashtirgichda 500 rpm tezlikda aralashtirildi. Keyinchalik, 3 g PPE-1
anioniti (polivinil xlorid/polietilen poliamin asosidagi ion almashinuvchi gatron) qo‘shildi, bu polimer
Ni2* ionlarini o'ziga bog‘lashda adsorbsion markaz vazifasini bajaradi. pH darajasini 9 ga yetkazish
uchun 25% i amoniy gidroksid (NH,OH) eritmasi tomchilatib qo‘shildi, bu jarayonda Ni(OH),
cho‘kmasi hosil boldi. Eritma rangi oqish-yashildan kulrangga o‘zgarguncha 70°C da 2 soat
davomida aralashtirildi, bu nikel gidroksidining paydo bo'lishini ko‘rsatadi.

Olingan cho‘kma filtr qog‘ozi orgali vakuum filtratsiyasi yordamida ajratildi va qoldiq tuzlarni
olib tashlash uchun distillangan suv bilan uch marta yuvildi. Yuvilgan namuna 100°C da
laboratoriya pechida 24 soat quritildi, so‘ngra mufel pechida 300°C haroratda 3 soat kalsinatsiya
gilindi. Kalsinatsiya jarayonida Ni(OH), termik parchalanish orqgali NiO nanozarrachalariga aylandi
(reaksiya: Ni(OH), — NiO + H,0). Natijada PPE-1 matritsasida NiO nanozarrachalari o‘zaro
bog‘langan funksional nanokompozit hosil bo‘ldi.

Asetamipridning funksional polimer nanokompozit yordamida fotokatalitik
parchalanishi

Asetamipridning fotokatalitik parchalanishi PPE-1/NiO funksional polimer nanokompoziti
yordamida sinovdan o'tkazildi. Ushbu tajriba nanokompozitning pestitsidni UV nur ta’sirida
parchalash qobiliyatini dastlabki baholashga qaratildi. Tajriba quyidagi shartlarda olib borildi:

Fotokatalitik parchalanish jarayoni sovutish suvi aylanish tizimiga ega, 360 nm to‘lgin
uzunlikdagi ultrabinafsha (UV) nurli reaktorda amalga oshirildi. Reaktorning sovutish tizimi jarayon
davomida haroratni bargaror ushlab turishni ta’minladi. Asetamipridning 50 ml eritmasi
(konsentratsiyasi 10 mg/L, distillangan suvda tayyorlangan) shisha kyuvetalarga joylashtirildi. Har
bir kyuvetaga 0.5 g PPE-1/NiO nanokompoziti qo'shildi, bu esa katalizatorning eritmadagi
konsentratsiyasini 10 g/L ga yetkazdi. Eritmaning dastlabki pH darajasi 6.5 sifatida saglandi, bu
asetamipridning tabiiy bargarorligiga yaqgin sharoitni taglid giladi. Tajriba xona haroratida (25 £ 2°C)
o'tkazildi, bu esa energiya sarfini minimallashtirish va real sharoitlarni aks ettirish uchun tanlandi.

Fotokatalitik jarayon davomida reaksiya aralashmasi doimiy ravishda aralashtirilib, katalizator
zarralarining bir tekis tagsimlanishi va nur bilan to'liq ta’'sirlanishi ta’minlandi. Asetamipridning
parchalanish darajasini monitoring gilish uchun har 20, 40, 60, 80 va 100 minutda 5 ml hajmdagi
namunalar maxsus shprits yordamida olindi. Namunalar filtr membranali shprits orqali filtrlanib,
katalizator zarralari eritmadan ajratildi. Olingan filtrat yuqori samarali suyuqglik xromatografiyasi va
massa spektrometriyasi (HPLC-MS) yordamida tahlil gilindi, bu usul pestitsidning konsentratsiyasi
pasayishi va parchalanish mahsulotlarini aniglashda yuqori aniglik beradi.

Dastlabki natijalar PPE-1/NiO nanokompozitining asetamipridni fotokatalitik parchalashda
yuqgori samaradorlik ko‘rsatganini tasdigladi. HPLC-MS tahlili asetamipridning parchalanish
jarayonida kichik molekulyar fragmentlarga aylanganini ko‘rsatdi, xususan, m/z 60 piki aniglandi,
bu sirka kislotasi (CH;COOH) hosil bo'lishini tasdiglaydi. Bu natija asetamiprid molekulasining
halqasining ochilishi va oksidlanishi orgali mineralizatsiya yo‘nalishida parchalanayotganini
anglatadi.

PPE-1/NiO ning fotokatalitik faolligi NiOning taqiglanish soha kengligi (taxminan 3.5-4.0 eV)
tufayli UV nur ostida reaktiv kislorod turlarini (masalan, *OH radikallarini) hosil qilish gobiliyatiga
boglig bo‘lib, PPE-1 polimer matritsasi esa katalizatorning sirt maydonini oshirib, pestitsid
molekulalari bilan samarali o‘zaro ta’sirni ta’minlaydi. Adabiyotlardagi so‘nggi tadgiqotlarga ko‘ra,
NiO asosli fotokatalizatorlar organik ifloslantiruvchilarni parchalashda oksidlovchi radikallar hosil
gilish orgali yugori samaradorlik ko‘rsatadi [7]. Ushbu tajribada olingan dastlabki muvaffaqgiyat PPE-
1/NiO ning pestitsidlarni zararsizlantirishda potentsialini ko‘rsatadi.

Ushbu dastlabki tajriba PPE-1/NiO nanokompozitining asetamipridni samarali parchalash
gobiliyatini isbotladi va uning suv havzalarini pestitsid ifloslanishidan tozalashda qgo'llanilishi uchun
asos yaratdi.

NATIJA VA MUHOKAMALAR
HPLC-MS analizi tahlili
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Asetamipridning PPE-1/NiO funksional polimer nanokompoziti yordamida fotokatalitik
parchalanish jarayonida hosil bo‘lgan mahsulotlarni aniglash uchun yuqori samarali suyuqlik
xromatografiyasi va massa spektrometriyasi (HPLC-MS) tahlili o‘tkazildi. Ushbu usul pestitsidning
parchalanish yo'llarini va oraliq birikmalarni aniglashda yuqgori sezuvchanlik va aniglikni ta'minlaydi.
Tahlil fotokatalitik tajriba davomida olingan namunalar (20, 40, 60, 80 va 100 minut oralig‘ida
filtrlangan eritmalar) asosida amalga oshirildi.

HPLC-MS spektri tahlilida m/z 60 piki aniglandi (2-rasm), bu asetamipridning fotokatalitik
parchalanishi natijasida hosil bo‘lgan kichik molekulyar fragmentlardan biri ekanligini ko‘rsatadi.
Ushbu pik sirka kislotasiga (CH;COOH, molekulyar massasi 60 Da) mos keladi, bu asetamiprid
molekulasining oksidlanishi va halqasining ochilishi orqgali parchalanayotganini tasdiglaydi.
Internetdagi so‘nggi tadgiqotlarga ko‘ra, neonicotinoid pestitsidlarning fotokatalitik parchalanishida
sirka kislota kabi kichik organik kislotalar tez-tez oraliq mahsulot sifatida kuzatiladi [8]. Bu jarayon
odatda +*OH radikallari ta’sirida molekulaning N-dealkillanishi va aromatik tuzilishning buzilishi bilan
bog'lig.

Hozirgi bosgichda fagat m/z 60 piki aniglangan bo‘lib, boshqa potentsial parchalanish
mahsulotlari (masalan, xlorid ionlari, CI-, m/z 35 yoki 37, yoki piridin hosilalari, m/z 79) haqida
ma’lumot hali o‘rganilmagan. Asetamipridning molekulyar massasi (222.7 Da) va uning murakkab
tuzilishi (xlorli piridin halgasi va amid guruhlari) hisobga olinsa, parchalanish jarayonida bir nechta
oralig birikmalar hosil bo'lishi kutiladi. Masalan, xlorid ionlarining ajralishi yoki azotli fragmentlar
(masalan, CH3;NH,, m/z 31) paydo bo'lishi ehtimoli yuqori. Shu sababli, dastlabki natijalar
acetamipridning gisman mineralizatsiyaga (CO, va H,O ga) yo‘nalgan parchalanishini ko‘rsatadi,
ammo to'lig mineralizatsiya darajasi hali tasdiglanmagan.

Tahlil jarayonida HPLC-MS uskunasi elektrospray ionlash (ESI) rejimida ishlatildi, bu organik
molekulalarni aniglashda keng qo'llaniladi. Namunalar asetonitril:suv (95:5) aralashmasida
suyultirilib, 0.1% formik kislota qo'shildi, bu ionlash samaradorligini oshirish uchun standart
go'llaniladigan usuldir. m/z 60 piki past massa diapazonida aniq kuzatilgan bo‘lsa-da, yuqori massa
diapazonidagi (masalan, m/z 100-200) qoldiq fragmentlar hali to'liq tekshiriimagan.

Keyingi bosqichlarda parchalanish mahsulotlarini yanada chuqurroq o‘rganish uchun
go‘shimcha tahlillar rejalashtirildi. Masalan, gaz xromatografiyasi-massa spektrometriyasi (GC-MS)
yordamida uchuvchan organik birikmalar, ion xromatografiyasi orqali xlorid va boshqga noorganik
ionlar aniglanadi. Shuningdek, umumiy organik uglerod (TOC) tahlili asetamipridning to'liq
mineralizatsiya darajasini baholashda qofllaniladi. Bu tahlillar parchalanishning kinetikasi va
mexanizmini (masalan, birinchi tartibli reaktsiya tezligi, k) anigrog ochib beradi.
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3-rasm. Asetamipridning PPE-1/NiO nanokopoziti orqali fotokatalitik parchalanishining
taxminiy maxanizmi
XULOSA

Ushbu dastlabki massa analizi PPE1/NiO nanokompozitining asetamipridni fotokatalitik
parchalashda samarali ekanligini tasdigladi va sirka kislotasi hosil bo'lishi jarayonning ekologik
jihatdan qulay yo‘nalishda kechayotganini ko‘rsatdi. Kelajakda parchalanishning to'liq yo'lini
aniglash va qoldig mahsulotlarning toksikligini baholash pestitsid ifloslanishini bartaraf gilishda
ushbu usulning amaliy ahamiyatini yanada oshiradi.
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