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SYNTHESIS OF COORDINATION COMPOUND OF Mn(I1) ION WITH 2-(DIETHYLAMINO)ETHYL-4-
AMINOBENZOATE
Abstract

This work presents information on the synthesis of a complex compound of 2-(diethylamino)ethyl-4-aminobenzoate (Novacain)
with Mn2+ ion. Factors affecting the synthesis of complex compound under room conditions were studied. In particular, the
dependence of the reaction on time, the effect of temperature, and the dependence on concentration were studied in practice. The
synthesized complex compound was studied using IR-Fourier spectroscopy, elemental analysis, mass spectrometry, TG-DSK and
X-ray structural analysis methods, its chemical structure was determined and relevant parameters were studied using Mercuriy
software.

Key words: Novacain, manganese (1) chloride, ligand, synthesis, complex compound, structure, metal complex, X-ray structural
analysis, crystal, elemental analysis, antimicrobial, single crystals, Hirschfeld surface analysis.

CHUHTE3 KOOPAUHAIIMOHHOI'O COEAUHEHHWSI UOHA Mn(ll) C 2-(AUITUJIAMHUHO)ITUJI-4-
AMMHOBEH30ATOM

AHHOTaALIUA
B pabote npencTaBiIeHb CBEICHHS O CHHTE3€¢ KOMILIEKCHOTO COSAMHEHHUS 2-(ANITUIIAMIHO )3THI-4-aMIHOOeH30aTa (HOBaKanHa)
¢ noHoM Mn2+. M3ydens! (GakTophl, BIMSIONINE HA CHHTE3 KOMIUIEKCHOTO COSMHEHUS B KOMHATHBIX YCIOBHSAX. B wacTHOCTH,
Ha TPaKTHKE H3YYaINCh 3aBHUCHMOCTh PEAKIMH OT BPEMEHH, BIMSHHE TEMIIEpaTyphl, 3aBUCHMOCTh OT KOHIIEHTpPAIHN.
CHHTE3UpPOBaHHOE KOMIUIEKCHOE coefMHeHHe u3yueHo Mmertonamu VK-Dypbe-crieKTpocKonuu, 3JIeMEHTHOTO aHallk3a, Macc-
cnektpomerpur, TI-JICK M peHTreHOCTPYKTYpHOTO aHain3a, OINpeleieHa ero XWMHYecKas CTPYKTypa M HU3y4eHbI
COOTBETCTBYIOIINE APAMETPBI C HOMOIIBIO NPOrpaMMbl «MepKypHii».
KnroueBbie cioBa: HoBokawH, xuopun wmapraHua (I1), swrang, cuHTE3, KOMIUIEKCHOE COEIMHEHHE, CTPYKTYpa,
METaJUIOKOMIUIEKC, ~PEHTTCHOCTPYKTYPHBI  aHanW3, KPHUCTAL, OJIEMEHTHBII aHanu3, aHTUMUKPOOHBIM Ipemnapar,
MOHOKPHUCTAJUTBI, aHAIN3 TIOBEPXHOCTH 10 [ mpmidensry.

Mn(I1) IONINING 2-(DIETILAMINO)ETIL-4-AMINOBENZOAT BILAN KOORDINATSION BIRIKMASI SINTEZI
Annotatsiya

Ushbu ishda 2-(dietilamino)etil-4-aminobenzoat (Novakain)ning Mn?* ioni bilan kompleks birikmasi sintezi bo‘yicha
ma’lumotlar keltirilgan. Xona sharoitida kompleks birikmaning sinteziga tasir qiluvchi omillar o‘rganildi. Jumladan,
reaksiyaning vaqtga bog‘liqligi, harorati ta’siri, konsentratsiyaga bog‘ligligi amalda tadqiq qilindi. Sintez gilingan kompleks
birikma 1Q-Furye-spektroskopiya, element analiz, mass-spektrometrya, TG-DSK va rentgen strukturaviy tahlil usullari
yordamida o‘rganilib, uning kimyoviy tuzilishi aniqlandi va tegishli parametrlari Mercuriy dasturi yordamida o‘rganildi.

Kalit so‘zlar: Novakain, marganest(l1) xlorid, ligand, sintez, kompleks birikma, struktura, metall kompleks, rentgen strukturaviy
analiz, kristall, element analiz, antimikrob, monokristallar,hirshfeld sirt yuzaviy tahlil.

Kirish. Koordinatsion birikmalarni o‘rganish - ularning asosiy kimyoviy xossalarini tushuntirish, kompleks hosil gilish,
ligandlar o‘rtasidagi kimyoviy bog‘larni tabiatini aniqlash, zamonaviy fizikaviy tadgiqotlardan foydalanib koordinatsion
birikmalar ishtirokida boradigan jarayonlarning mexanizmlarini va koordinatsiyaga uchragan ligandlarning reaktsion gobiliyatini
o‘zgarishini aniqlash imkonini beradi. Olingan ma’lumotlar esa oldindan belgilangan ma’lum bir xususiyatli, tarkib va tuzilishli
hamda boshqa muhim xossali yangi kimyoviy moddalarni magsadli yo‘naltirilgan holda topish va ularni sintez qilish uchun
muhimdir. Aynigsa bu tibbiyotda qo‘llanilayotgan biologik faol xususiyatga ega moddalar uchun zarurdir. Inson organizmida
faoliyat ko‘rsatadigan fermentlar ham kimyoviy tabiati bo‘yicha kompleks birikmalardir. Metallar bilan zaharlanganda, ularni
komleks birikmalar holatiga o‘tkazib organizmdan chiqarib yuborish yo‘li bilan davolanadi [1,2].

Mavzuga oid adabiyotlar tahlili. Karbon kislotalarning biometallar bilan kompleks birikmalari sintezi, ularning fazoviy
tuzilishi, «biofaollik-tuzilish» bog‘ligligini aniqlashga yo‘naltirilgan ilmiy izlanishlar jahonning yetakchi ilmiy markazlari va oliy
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ta’lim muassasalari, jumladan, Dehli farmatsevtika fanlari va tadgiqotlari instituti (Hindiston), Aaxen universitetining Noorganik
kimyo instituti (Germaniya), Umumiy va noorganik kimyo instituti, Moskva davlat universiteti (Rossiya), Tokio universiteti
(Yaponiya), London Qirollik instituti (Angliya), Muhandislik-texnika instituti (Xitoy), Yagellon universiteti (Polsha), Umumiy
va noorganik kimyo institutida (O<zbekiston) olib borilmoqgda.

Karbon kislotalarning biometallar bilan komplekslari tuzilishi va ularning biologik faolliklariga oid jahonda olib borilgan
tadgiqotlar natijasida qator, jumladan, quyidagi ilmiy natijalar olingan: metallarning xelatli komplekslari sintezi amalga
oshirilgan, ularning fazoviy tuzilishi va zaryad zichligi aniglangan (Aaxen universitetining noorganik kimyo instituti,
Germaniya); karboksilatlar ishtirokidagi aralash ligandli koordinatsion birikmalar sintez gilingan (Umumiy va noorganik kimyo
instituti, Moskva davlat universiteti, Rossiya); biometallar asosida komplekslar sintez gilingan, molekulyar va kristallik
tuzilishlari, shuningdek, biofaolligi aniglangan (London Qirollik instituti, Buyuk Britaniya); karbon kislotalarning polimer
tipidagi koordinatsion birikmalari olingan (Muhandislik-texnika instituti, Xitoy); metallarning 2-(dietilamino)etil-4-
aminobenzoat bilan komplekslari olingan va ularning o‘zaro koordinatsiyalanish turlari aniglangan (Yagellon universiteti,
Polsha); mikroelementlar, mochevina, 2-(dietilamino)etil-4-aminobenzoat asosida o‘simliklar o‘sishini stimullovchi preparatlar
olingan (Umumiy va noorganik kimyo instituti, O‘zbekiston).

Dunyoda 3d metallar va 2-(dietilamino)etil-4-aminobenzoatning kompleks birikmalarini eritmalarda sintez gilish va
fizik-kimyoviy tadgigot usullari yordamida o‘rganishga Imanakunov B.l., Sulaymonqulov K.S., Tsivadze G.V., Tsintsadze G.V.,
Xaritonov Yu.A., B.Kol, M.Xolt, Xamilton V.S., Kozlova I.A., Savinkin Ye.V., Kuzmin N.E., Palkin K.K., Penland R.B., Rau
T.F., Dursun A.K. va boshqalarning ilmiy izlanishlari bag‘ishlangan[3,4].

Bizning davlatimizning yetakchi olimlari Parpiev N.A., Xodjaev O.F., Xakimov X.X., Ibragimov B.T., Sharipov X.T.,
Azizov T.A., Azizov M.A., Kadirova Sh.K., Kadirova Z.Ch., Daminova Sh.Sh., Ibragimov A.B., Ashurov J.M. va ularning
o‘quvchilari tomonidan tibbiyotda va xalq ho‘jaligining boshga sohalarida ishlatilayotgan gator biologik faol koordinatsion
birikmalar sintez gilingan. Metallarni turli tuzlarini organik ligandlar bilan kompleks birikmalarini olish texnologiyasi ishlab
chigilgan, koordinatsion birikmalarning eritmalar va qattiq fazalarda hosil bo‘lish jarayonlari o‘rganilgan. Sintez gilingan
birikmalarning fizik-kimyoviy xossalari tahlil gilingan. Metall tuzlarining amino guruhi va karboksil guruhi tutgan moddalar
bilan komplekslarini o‘rganish bo‘yicha ko‘pgina tajriba materiallari bo‘lishiga garamasdan, ushbu 3d-metall tuzlaridan Mn?*
ning 2-(dietilamino)etil-4-aminobenzoat (Novakain) bilan aralash ligandli metallokomplekslari sintezi eritmada o‘rganilmagan.
Bundan tashqari, ushbu sinf birikmalarining koordinatsion tuguni tuzilishi hagida ma’lumotlar ham kam o‘rganilgan. Jahon
amaliyotida 2-(dietilamino)etil-4-aminobenzoat asosidagi kompleks birikmalar fungitsidlar, mikroblarga garshi vositalar va
o‘simliklarning o‘sish stimulyatorlari sifatida keng qo‘llaniladi. Bu molekula tarkibida uchta koordinatsion markazning
mavjudligi ragobatli koordinatsiya qonunlarini o‘rganish uchun katta imkoniyatlar ochadi. Bundan tashqari, ushbu koordinatsion
birikmalar guruhi ko‘plab metall atomlarini ushlab turishi tufayli alohida klasterlar hosil qilish xususiyatiga ega, ular tirik
organizmlarda turli xil moddalarni tashuvchisi sifatida ham ishlatilishi mumkin.

Tadgigot metodologiyasi. Marganets (I1) xlorid (0,13 g, 0,001 mol) va novakain (0,472 g, 0,002 mol) 20 ml sirka
kislotasida eritildi va cho‘kma 30 daqgiqa davomida to‘liq erib ketguncha aralashtirib qizdirildi. Eritma filtrlanib, rotorli
bug‘latgichda quruq qoldiq qolguncha bug‘latildi, qurug goldiq 15 ml DMFA da eritildi va mahsulotni tozalash uchun eritma
yana bug‘latildi. Natijada kompleks birikmaning qizg‘ish sariq rangli kristallari 18 kun o°tib hosil bo‘ldi.Olingan kompleks
birikmaning monokristallari o‘stirilib, qaytadan yuvib tozalab olindi va keyingi tekshirish ishlari uchun saqlab qo‘yildi. Bu
monokristallga tegishli parametrlar merkuriy dasturi yordamida yechildi[5,6,7].

Sintez qilingan birikmalarning elementlar tahlili va mikrostrukturasi Aztec Energy Advanced X-Act (Oxford)
instruments markali elektron skanerlovchi mikroskopi SEM-EVO-MA 10 (Zeiss) energodispertsion rentgen spektrometr
yordamida aniqglandi. Moddalar tarkibidagi elementlar migdorini skanerlovchi elektron mikroskop (SEM) yordamida aniglash
materiallarni tahlil gilish uchun yuqori axborot mazmuni va olingan tadgiqot natijalarining ishonchliligi tufayli aniq ilmiy-
texnologik muammolarni hal qilishda keng qo‘llaniladi [8,9,10].

Taxlil va natijalar. Hosil bo‘lgan kompleks birikmadagi uglerod, kislorod va metallarning migdorlarini SEM-EDA
usulida ham aniglandi. Olingan marganetsli kompleks birikmaning element analizi natijasi quyidagicha bo‘ldi.

1-jadval
Marganets(I1) ionining 2-(dietilamino)etil-4-aminobenzoat bilan hosil gilgan kompleks birikmasining element analizi natijalari
Mn % C, % H, % 0, %

= 3 _ 3 c ) c )
Kompleks birikmaning yig‘indi = 3 = 3 S 8 S 8

formulasi §' é é‘ § g— g < g— g =
I I I I

[2(C13Ha1 N2 O2), Cla Mn] 18,52 18,64 49,72 51,26 2,08 213 26,8 279

SEM-EDA natijasida olingan ma’lumotlar asosida shunday xulosaga kelish mumkinki, ligandlar bilan metall ionlarining
koordinatsiyalanishi ligand mikrostrukturasining o‘zgarishiga olib keladi, xususan, uni ko‘plab metall cho‘qqilar gayd qiladi, bu
yesa EDA tomonidan tasdiglanadi. Shunday qilib, monoyadrolik [2(Ci3s H21 N2 O2), Cla Mn] kompleks birikmada Mn(ll)
ionlari inversiya markazida joylashgan. Buni quyidagi rasm orqali ham ko‘rib olish mumkin.

H2,

1-rasm. Olingan 2(Ci3H21 N2 O2), Cls Mn li kompleks birikmaning tasviri.
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2-rasm. Olingan 2(Ci3Hz21 N2 O2), Cla Mn li kompleks birikmaning 1Q-tasviri.

Rentgen strukturaviy tahlil usuli bilan olingan CIF faylidan foydalib , Mercury va PLATON dasturlari yordamida
sintezlangan kompleks birikmaning strukturasi tahlil gilindi. Bunda Mn atomlari Oz orqali -(dietilamino)etil-4-aminobenzoat
molekulasiga bog‘langanligini aniqlandi. Mn(1)-O(1),0(2), CI (3), CI (4) xlor atomlari orgali va Mn-N(2) atomlari orqali o‘zaro
donor — akseptor bog‘ hosil qilib bog‘langanligini ko‘rish mumkin. Molekulalarning simmetriya bilan bog‘lanmagan
qismlarining atomlarigina ragamlangan. Atomlarning issiqlikdan tebranish ellipsoidlari vodorod bo‘lmagan atomlar uchun 30% li
ehtimollik darajasida ko‘rsatilgan [11,12,13].

Marganets ionining musbat zaryadini kompensatsiya gilish uchun karboksilat ko‘rinishidagi molekula 2-(dietilamino)etil-
4-aminobenzoat monodentat holda imino guruhining azot atomi orqali markaziy metall atomiga bog‘langan. Karboksilat guruhi
benzol xalgasi bilan koplanar emas — mos diedral burchak 26,48° ni tashkil etadi. Karboksil-guruh aromatik yadroga nisbatan
12,61° burchak ostida joylashgan. Marganets ionining koordinatsion poliedri Yan-Teller effekti ta’sirida sezilarli darajada
buzilgan oktaedrdan iborat.Valent bog‘larining uzunligi va burchaklarini MERCURY kompleksiga uyg‘unlashtirilgan MOGUL
dasturi yordamida tahlil gilinganda, ularning orasida nostandart qiymatga ega bo‘lgan bog* va burchaklar yo‘qligi ma’lum bo‘ldi.
Ushbu [2(C13 H21 N2 O2), Cls Mn] kompleks birikmaga xos bo‘lgan parametrlarni quyidagi jadval ma’lumotlari asosida ham bilib
olish mumkin.

Mnli-kompleks birikmaning kristallografik ma’lumotlari va strukturasiga aniqlik kirituvchi parametrlar.

1-Jadval
Mn li-kompleks birikma
Formula 2(C13Ha1 N2 Oz), Cls Mn Kristall o‘lchami, [mm] 0.35x0.25x0.22
Molekulyar massa 671.38 T, °K 293
Singoniya monoklinik 0,°grad. 2,12; 27,00
Fazoviy guruh P2/a Interval hk,| 999:-99 ; 999:-99 ; 999:-99
a, A 14.6565(5) Refleks 5072
b, A 14.9019(7) Sindirish ko‘rsatkichi 1563
¢, A 15.6896(6) Rint 0.0753
a, By, deg 90; 103.8(4); 90 F2>26(F?) R1=0.056
Kriteriy
vV, A3 3327.9(2) Parametr 3682
Y4 4 Muvofiglik mezonlari (F?) 1404
Dy, g/lcm?® 1.340 R1, WR2(1>25 (1)) R1=0.0652,
WR2=0.1542
4#(CuK,), mm* 0.753
2-jadval
Kompleks birikmaning bog* uzunliklari
Bog* d, A Bog* d, A
Mn-CI(1) 2.3292(1) C(1)-C(2) 1.4674(1)
Mn-CI(2) 2.3653(1) C(1)-C(6) 1.3853(1)
Mn-CI(3) 2.3292(1) C(1)-C(7) 1.3837(1)
Mn-Cl(4) 2.3653(1) N(2)-H(11) 0.9800
0O(1)-C(7) 1.3549(1) N(2)-C(9) 0.8600
0O(1)-C(8) 1.4442(1) N(2)-C(10) 0.8600
0(2)-C(7) 1.2039(1) N(2)-C(11) 1.3607(1)
N(1)-C(4) 1.5027(1) C(2)-C(3) 1.3825(1)
N(1)-H(5) 1.4891(1) C(3)-C(4) 1.3933(1)
N(1)-H(6) 1.5128(1) C(4)-C(5) 1.3929(1)
N(2)-C(9) 1.3745(1) C(5)-C(6) 1.5006(1)
C(8)-C(9) 1.4370(1) C(12)-H(16) 0.9300
C(8)-H(7) 1.5250(1) C(12)-H(17) 0.9700
C(8)-H(8) 0.9300 C(12)-H(18) 0.9700
C(9)-H(9) 0.9300 C(10)-H(13) 0.9700
C(9)-H(10) 0.9300 C(13)-H(19) 0.9700
C(11)-H(15) 0.9700 C(13)-H(20) 0.9700
C(11)-H(14) 0.9700 C(13)-H(21) 0.9600
3-jadval
Kompleks birikmaning bog‘lanish burchaklari
Burchak , grad Burchak , grad
CI(3)-Mn-Cl(2) 107.69(1) N(1)-C(4)-C(5)
Cl(2)-Mn-Cl(4) 121.28(1) C(3)-C(4)-C(5)
CI(3)-Mn-Cl(4) 103.15(1) 0O(4)-C(5)-C(6)
1 2 3
1 2 3
Cl(1)-Mn-Cl(4) 107.69(1) C(5)-C(6)-C(1)
Cl(1)-Mn-CI(2) 103.15(1) C(1)-C(7)-0(2)
Cl(1)-Mn-CI(3) 114.38(1) 0(1)-C(7)-0(2)
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C(7)-0(1)-C(8) 114.85(1) H(7)-C(8)-H(8)
H(5)-N(1)-H(6) 114.65(1) H(9)-C(9)-H(10)
C(10)-N(2)-C(11) 108.78(1) H(12)-C(10)-H(13)
C(9)-N(2)-C(10) 113.85(1) H(14)-C(11)-H(15)
C(2)-C(1)-C(6) 122.97(1) H(16)-C(12)-H(17)
C(11)-N(2)-H(11) 106.00 C(17)-C(12)-H(18)
C(10)-N(2)-H(11) 106.00 H(19)-C(13)-H(20)
C(9)-N(2)-H(11) 106.00 H(20)-C(13)-H(21)
C(1)-C(2)-C(3) 118.49(1) C(1)-C(7)-0(1)
C(2)-C(3)-C(4) 118.54(1) C(1)-C(7)-0(2)
0(1)-C(8)-C(9) 121.54(1) C(10)-N(2)-C(11) 108.00
C(8)-C(9)-N(2) 109.00 N(2)-C(11)-C(12) 120.30(1)
C(9)-N(2)-C(10) 109.00 N(2)-C(10)-C(13) 120.68(1)
4-jadval
Kristall tuzilishidagi vodorod bog‘lar (A°)
Bog‘lanish Masofa, A Burchak Atom koordinatalari, A
D-H-A D-H-A, grad.
D-H I N-A I DA
[2(C13H21N2 O2)clsMn]
N(2)-H(11)...CI(1) 0.9800 2.8000 3.4975(2) 129.00 1/2-x,y,1-2
N(2)-H(11)..CI(2) 0.9800 2.5700 3.4143(2) 144.00 12+x,y,z
N2)-H(11)...0(2) 0.8600 2.2100 3.0687(1) 177.00 12+X,y,2
C(10)-H(12)...0Q2) 0.9700 2.4400 3.2982(2) 147.00 1-x,1/2+y, 12
C(11)-H(14)...0(1) 0.9700 2.4900 3.0570(1) 117.00 1/2-x,1/2-y,1/2-2

guruhi P2/a

3-rasm. 2(Ci3 Hz1 N2 O2), Cla Mn li kompleks birikmaning kristall yacheychda joylashuvi

Xulosa. Sintezlangan marganetsli kompleks birikma monokristallari ostirilib,unga tegishli parametrlar Mercuriy dasturi
yordamida yechildi.Unga ko‘ra marganetsning koordinatsion soni 6 ga tengligi, monokristall shakli monoklinik va fazoviy
ekanligi ko‘rsatib berildi [14,15,16]. Shuningdek bu ishda birinchilardan bo‘lib, novakainning marganetsli

koordinatsion birikmasi eritma mubhitida sintez gilib olindi.
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