Sasa Sorgic¢

Modifikovane zeolitove
ugljeniCne—pasta elektrode

Ispitivane su modifikovane zeolitove ugljenicne —
pasta elektroda. Ove elektrode su pravijene tako Sto
se smjeSa parafina, grafita i zeolita u obliku vruce
paste nanosi na grafitno jezgro u tankom sloju. U
zavisnosti od toga koji je metalni jon bio vezan u
zeolitu napravljene su Cetiri razlicite elektrode i to
Cu, Zn, Pb i Hg-zeolit elektrode. Ovim elektrodama,
potenciometrijski je ispitivana promjena elektrodnog
potencijala u rastvorima Cu(NO3)2, Zn(NO3)2,
Pb(CH3COO)y i HgCly razli¢itih koncentracija.
Eksperimentima je utvrdeno da se n»g’ihova og-
Jjetljivost krece do koncentracija od 10 ~ mol/dm™,
kao i kod drugih potenciometrijskih metoda. Na-
jbolje rezultate pokazala je Pb-zeolit elektroda Cija
se osjetljivost u vecini ispitanih slucajeva kretala u
opsegu izmedu 107" i 107 molidm® uz visoke vri-
Jjednosti Pirsonovog koeficijenta korelacije. Pored
toga, ove elektrode su jednostavne za pripremu, a
po dobijenim rezultatima, mogu se koristiti kao i
druge komercijalne elektrode.

Uvod

Potenciometrija je elektroanaliticka metoda zas-
novana na mjerenju promjene potencijala elektrode
uronjene u rastvor koji sadrzi analiziranu jonsku
vrstu (Vucurovi¢, Sajc, Stankovié 2001).

Indikatorska elektroda, kod potenciometrijskih
odredivanja, predstavlja elektrodu Ciji se potencijal
mjeri, pomocu neke referentne elektrode. Referentna
elektroda je takva elektroda koja posjeduje poznat,
konstantan i nepromjenjiv potencijal, neosjetljiv na
prisustvo jonskih vrsta u rastvoru. Potencijal (E)
prema Nernstovoj jednalini zavisi od aktivnosti jona
(a), odnosno koncentracije jona:
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E=E, + 2 log a

U novijim istraZivanjima (Walcarius, Mariaulle,
Lamberts 2003), kao indikatorske elektrode koriste
se zeolitove modifikovane ugljeni¢ne — pasta elek-
trode. Prema navedenom radu elektrode se prave
tako Sto se pasta, koja se sastoji od grafita u prahu
(50%), parafina (40%) i zeolita (10%), u koji su
koordinirani metalni joni, tabletira i onda stavlja u
staklenu cijev povezanu sa izlaznim priklju¢kom.

Cilj ovog rada bio je da se naprave modifikovane
zeolitove indikatorske elektrode, koje se mogu koris-
titi u potenciometrijskim odredivanjima. U ovom is-
trazivanju postupak je modifikovan u smislu da pasta
nije tabletirana, ve¢ vruca premazivana na povrSinu
grafitnog jezgra, izvadenog iz upotrebljavanih
baterija, tako da se aktivna povrSina nalazi direktno
u rastvoru.

Materijal 1 metode

Potreban pribor. Potenciometar, zasi¢ena kalo-
melova elektroda.

Potreban materijal. Rastvori jona Cu2+, Zn2+,
Pb>* i Hg™* u 0.1 mol/dm® KNO3, parafin, grafit u
prahu, zeolit i grafitna jezgra izvadena iz kori$¢enih
baterija.

Pravljenje elektroda. Zeolit je ostavljen 12 sati
u rastvoru jona Cija elektroda treba da se napravi, da
bi se odigrala jonska izmjena. Nakon toga, zeolit je
odvojen od rastvora u Bihnerovom lijevku i termo-
statiran u toku 6h na 105 °C da bi se odvojila vezana
i nevezana voda. Potom je napravljena pasta, koja se
sastojala od 5.55% zeolita, 27.78% grafita i 66.67%
parafina. Ova smjeSa je zagrijavana, pri ¢emu je do-
bijena pasta, koja je vrela nanoSena, u tankom sloju,
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na grafitno jezgro. Nakon hladenja pasta je ocvrsla.
Ostali dio grafita je obloZen izolatorom (u ovom slu-
¢aju teflonskom trakom). Grafitno jezgro je preko
Zice spojeno sa odgovarajuéim prikljuckom, u zavis-
nosti od upotrebljavanog aparata. Ovako napravljena
elektroda je koriS¢ena za potenciometrijska mjerenja.
Ispitivanje elektroda. Za utvrdivanje opsega
koncentracija u kom se elektrode mogu koristiti, po-
tenciometrijski je ispitivan niz rastvora metalnih jona
koncentracija izmedu 10 i 10> mol/dm”. Rastvori
metalnih jona su pripremani sa KNO3 (¢ = 0.1
mol/dm3), koji je koriS¢en kao rastvarac. Za dobijene
rezultate crtaju se grafici funkcije £ = (-log a).

Rezultati 1 diskusija

Cu-zeolit elektroda ispitivana je u rastvorima
Cu(NO3)2, Zn(NO3)2, Pb(CH3COO); i HgCly, ¢ije
se koncentracije nalaze u opsegu izmedu 10~ i 10~
mol/dm™ . Tim rastvorima odredivan je potencijal na
pH-metru “CORNING pH meter 440”.

Dobijeni grafik promjene elektrodnog potencijala
(E) u zavisnosti od negativnog logaritma aktivnosti
(-log a) cu*t jona je linearan u opsegu od 5007 do
507 mol/dms, ¢ime je odreden opseg koncen-
tracije u kom se elektroda moZe koristiti za
odredivanje cu*t jona. Vrijednosti odsjecka na y-osi
i koeficijenta pravca iznose (280%10) i (-29%3). Na
osnovu vrijednosti Pirsonovog koeficijenta korelacije
od 0.9763 zakljucuje se da je linearnost zado-
voljavajuca, a samim tim i osjetljivost dobijenih
rezultata.

Ova elektroda se moze koristiti za odredivanje
Hg2+ jona u opsegu koncentracija od 10~ do 10
mol/dm™. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koeficijenta
pravca iznose (258%3) i (9.3£0.9) Na osnovu vrijed-
nosti Pirsonovog koeficjenta korelacije od 0.9859
zakljuCuje se da je linearnost zadovoljavajuca.

Cu-zeolit elektroda se za Zn>* jon moze koristiti
u opsegu koncentracija od 107" do 107 mol/dm’.
Vrijednosti odsjecka na y-osi i koeficijenta pravca
iznose (131%2) i (-5.920.6). Na osnovu vrijednosti
Pirsonovog koeficijenta korelacije od 0.9749 zak-
ljucuje se da je linearnost zadovoljavajuca.

Cu-zeolit elektroda nije pokazala dobre rezultate
pri odredivanju promjene elektrodnog potencijala u
zavisnosti od koncentracije Pb * jona. Dobijena
prava obuhvatala je mali opseg koncentracija, i imala
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je niske vrijednosti Pirsonovog koeficijenta kore-
lacije.

Hg-zeolit elektroda je ispitivana rastvorima
Cu(NO3)2, Zn(NO3)2, Pb(CH3COO)2 i HgCly, ¢ije
se koncentracije nalaze u opsegu izmedu 10" i 10-5
mol/dm’.

Hg-zeolit elektrodom Hg2+ joni mogu da se
odrede u opsegu koncentracija od 10" do 107
mol/dm™. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koeficijenta
pravca iznose (180%20) i (29%4). Pirsonov koefici-
jent korelacije iznosi 0.9565.

Ova elektroda se moZe koristiti za odredivanje
koncentracija cu®t jona u opsegu od 500" do 107
mol/dm”. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koeficijenta
pravca iznose (270%2) i (-21%4). Pirsonov koefici-
jent korelacije za ovaj grafik iznosi 0.9511.

Ova elektroda se moze koristiti u opsegu kon-
centracija pb>t jona izmedu 5007 do 507
mol/dm’. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koeficijenta
pravca iznose (213%4) i (11%2). Pirsonov koeficijent
korelacije za ovaj grafik iznosi 0.988.

Hg-zeolit elektroda se moZe koristiti za odre-
divanje Zn** jona u opsegu koncentracija izmedu
1071 10 mol/dm”. Vrijednosti koeficijenta pravca
i odsjeCka na y-osi iznose (121%4) i (13%2). Pir-
sonov koeficijent korelacije u ovom slucaju iznosi
0.9845.

Pb-zeolit elektroda je ispitivana rastvorima
Cu(NO3)2, Zn(NO3)2, Pb(CH3COO)2 i HgCly, ¢ije
se koncentracije nalaze u opsegu izmedu 10~ i 10~
mol/dm”.

Pb-zeolit elektroda se moze koristiti za odre-
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divanje H§ jona u opsegu koncentracija izmedu
107" 10~ mol/dm”. Vrijednosti odsjecka na y-osi i
koeficijenta pravca iznose (287%4) i (11%2). Pir-
sonov koeficijent korelacije za ovaj grafik iznosi
0.9855.

Ova elektroda se moze koristiti pri odredivanju
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koncentracija Cu”™" jona u opsegu izmedu 10 =~ i
500> mol/dm”. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koe-

ficijenta pravca iznose (343%9) i (-39%3). Pirsonov
koeficijent korelacije za ovaj grafik iznosi 0.9852.

Pb-zeolit elektroda daje zadovoljavajude rezulta-
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te u opsegu koncentracija Hg™" jona izmedu 10 = i

107 mol/dm?’. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koefi-

cijenta pravca iznose (540%20) i (-54%5). Pirsonov
koeficijent korelacije za ovaj grafik iznosi 0.9735.
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Za Zn** jone ova elektroda daje zadovoljavajuce
rezultate u opsegu koncentracija izmedu 107107
mol/dm’. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koeficijenta
pravca iznose(218%4) i (-10%2). Pirsonov koeficijent
korelacije iznosi 0.9789.

Zn-zeolit elektroda je ispitivana rastvorima
Cu(NO3)2, Zn(NO3)2, Pb(CH3COO)2 i HgCly, ¢ije
se koncentracije nalaze u opsegu izmedu 10 i 10~
mol/dm".

Zn-zeolit elektroda se moZe koristiti za odredi-
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vanje Zn~ jona u opsegu koncentracija izmedu 10

i 5007 mol/dm’. Vrijednosti odsjecka na y-osi i

koeficijenta pravca iznose (213%2) i (-2.3+0.4). Pir-
sonov koeficijent korelacije iznosi u ovom slucaju
0.9549.

Ova elektroda se moZe koristiti za odredivanje
koncentracija cu®* jona u opsegu izmedu 10'i?
mol/dm’. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koeficijenta
pravca iznose (32719) i (-39%4). Pirsonov koefici-
jent korelacije iznosi 0.9833.

Ova elektroda se moze koristiti za odredivanje
koncentracija Hg2+ jona u intervalu izmedu 107"
10~ mol/dm?’. Vrijednosti odsjecka na y-osi i koefi-
cijenta pravca iznose (216x6) i (17%3). Pirsonov
koeficijent korelacije za ovaj grafik iznosi 0.9697.

Zn-zeolit elektroda nije pokazala dobre rezultate
pri odredivanju promjene elektrodnog potencijala u
zavisnosti od koncentracije Pb2+ jona. Dobijena
prava obuhvatala je mali opseg koncentracija sa ni-
skim vrijednostima Pirsonovog koeficijenta kore-
lacije.

Na osnovu dobijenih rezultata moZe se zakljuciti
da Pb-zeolit elektroda daje najbolje rezultate od svih
ispitivanih elektroda. Ona se u veéini ispitanih sluca-
jeva moe koristiti u opsegu izmedu 107" i 107
mol/dm”. Na osnovu vrijednosti Pirsonovog koefici-
jenta korelacije od 0.974 i 0.985 zakljucuje se da je
linearnost zadovoljavajuca. a samim tim i osjetljivost
dobijenih rezultata. Dobre rezultate pokazala je i Hg-
zeolit elektroda, a neSto slabije Cu-elektroda. Sa
druge strane Zn-zeolit elekroda je pokazala slabije
rezultate od ostalih elektroda, sa opsegom u kome je
moguce mjerenje, kao i neSto manjom osjetljivoséu
jer je Pirsonov koeficijent korelacije iznosio pros-
jecno oko 0.97.

Pb-zeolit elektroda testirana je u radu Jelene
Radivojevi¢ “Odredivanje kompleksirajuéeg ka-
paciteta huminskih kiselina”. Pb>* jon taloZi humin-
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ske kiseline, pa je za odredivanje zavr$ne tacke tit-
racije upotrebljena metoda taloZzne potenciometrijske
titracije, sa Pb-zeolit elektrodom, kao radnom elek-
trodom. Ovom metodom je utvrdeno da je za
taloZenje 6.35 mg huminskih kiselina potrebno je
40.7 mg Pb>* jona.

Zakljucak

Na osnovu eksperimentalno dobijenih rezultata
moZze se zakljuciti da modifikovane zeolitove uglje-
ni¢ne-pasta elektrode mogu imati prakti¢nu
primjenu. Njihova osjetljivost kre¢e se do koncen-
tracija od 107 mol/dm3, kao i kod drugih poten-
ciometrijskih metoda. Najbolje rezultate pokazala je
Pb-zeolit elektroda Cija se osjetljivost kretala u ve-
¢ini ispitanih slu¢ajeva u opsegu izmedu 10107
mol/dm” i dala zadovoljavajuce vrijednosti Pirsono-
vog koeficijenta korelacije.

Pored toga, ove elektrode su jednostavne za
pripremu. Po cijeni materijala koji se koriste za
izradu ovih elektroda, one su vrlo pristupacne i mo-
gu se napraviti u svakoj laboratoriji. Na osnovu do-
bijenih rezultata ove elektrode mogu se koristiti kao
i druge komercijalne elektrode.

Zahvalnost. Zahvaljujem se profesoru Hemi-
jsko-medicinske Skole u Vrscu, Olui¢ Nikoli na ideji,
kao i potrebnom materijalu i literaturi za izradu ovog
projekta.
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Sasa Sorgic¢

Zeolite-modified solid carbon paste
electrodes

In this paper were examinated zeolite — modified
solid carbon paste electrodes. Electrodes were modi-
fied from the work: Walcarius A., Mariaulle P.,
Lamberts L. “Zeolite-modified solid carbon paste
electrodes”. Electrodes were made from a mixture of
66.67% paraffin, 27.78 % graphite and 5.55% zeolite.
That mixture (paste) was heat smearing on the
graphite core, paunched from the used batteries. In
servitude of which metal ion was bound for zeolite,
four electrodes were made: Cu, Pb, Hg and Zn —
zeolite electrodes. With this electrodes were poten-
tiometric determined variety electrode potential in
servitude of the different concentration of solutions:
Cu(NO3)2, Zn(NO3)2, Pb(CH3COO)2 and HgCly.

With received results it is possibile to conclude
that Pb — zeolite electrode shows better results of the
other examined electrodes. Pb — zeolite electrode can
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be used in range of concentration between 10~ and
107 mol/de. The value of Pearson correlation co-
efficient, in these cases, is in range between 0.974
and 0.985. That means that plot is very linear, and
sensibility of received results is very high. Good re-
sults were shown and Hg-zeolite electrode, with used
range of concentration between 500" and 107
mol/dm3, and the value of Pearson correlation is be-
tween 0.951 and 0.988. Cu-zeolite electrode can be
used in range of concentration between 500" and
10~ mol/dm® and Pearson correlation coefficient is
between 0.975 and 0.986. Zn-zeolite electrode can
be used in range of concentration between 107" and
107 mol/dm3, and the value of Pearson correlation
is between 0.955 and 0.983.

With received results we could conclude that
Zeolite-modified solid carbon paste electrodes can
have practicall use. Sensibility of these electrodes, in
most examines cases, is to 107 mol/dm3, like for the
other potentiometric methods. These electrodes are
very simply for make, and we can compare them
with the other commercial electrodes.
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