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Pérmbledhje

Objekt studimi né kété punim ka
gené pérgjellja polarografike e bash-
kéveprimit té joneve Pb(Il) me mjetin
kompleksues acidin nitrilotreacetik
(NTA) né prani té acideve karboksilike
(acid citrik, oksalik dhe tartarik) me
pérgendrim konstant 0.1 mol dm?.

Ky studim éshté béré duke aplikuar
metodén e polarografisé pulsive dife-
renciale (DPP).

Pas analizés sé rezultateve ekspe-
rimentale té fituara nga regjistrimi i
valéve polarografike kemi arritur né
pérfundimin se jonet karboksilate (ci-
trate, oksalate dhe tartarate) si mjete
kompleksuese, me jonet Pb(II) nuk
japin valé té pércaktuara polarogra-
fike. Valét polarografike té reduktimit
té komplekseve Pb(II) karboksilate,
bashkekzistojné me valén e Pb(Il) jo-

nik, mirépo kemi njé ménjanim té po-
tencialit t& gjysmé valés polarografike
kah vlerat mé negative.

Gjaté titullimit té joneve Pb(II) me
NTA, né té gjithé elektrolitét u vérejt
formimiikompleksit stabil Pb(II) NTA,
i cili paraqitet né potencial té caktuar.
Jonet e Pb(II) né tretésira té karboksila-
teve formojné komplekse labile Pb(II)
cé kompleksit stabil Pb(I)NTA.

Matjet tona eksperimentale vérte-
tojné se sasia e NTA-sé e nevojshme
pér té arritur shkallén e njéjté t& kom-
pleksimit t&é joneve Pb(Il) éshté¢ mé e
madhe né tretésira té oksalateve, pastaj
né citrate dhe sé fundi né tartarate.

Nga té dhénat eksperimentale, duke
pérdorur ndryshimin e potencialit ka-
todik té reduktimit té komplekseve
Pb(II)-ligande kemi llogaritur kon-
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stantet e stabilitetit t¢ komplekseve
Pb(II)NTA, Pb(Il)oksalate, Pb(II)citrate
dhe Pb(Il)tartarate té cilat jané mjaft t&
aférta té dhéna nga literatura.

Fjalét kyge: Polarografi, reduktim
katodik, kompleksim, komplekse la-
bile, NTA, konstanté e stabilitetit té
komplekseve, joni Pb(II).

Hyrje

Specifikimi i metaleve né gjurmé né
ujérat natyrore &shté njé interes shumé
i madh, sepse bashkéveprimi i kétyre
metaleve me organizmat qé jetojné né
ujé dhe me grimcat qé ndodhen né ujé
varet nga kéto lloje (specie).Kéto pér-
caktime jané shumé té¢ komplikuara,
sepse pérgendrimi i kétyre metaleve né
ujérat natyrore éshté shumé i voggl.

Metodat moderne elektrokimike
(voltametria, polarografia, ampero-
metria etj.) gjejné aplikim pér hulum-
timin e metaleve té rénda né ujérat
natyrore. Polarografia éshté teknika
e cila éshté pédorur pér pércjelljen e
reduktimit t& joneve Pb(II) né katodén
e mérkurit. Kjo metodé mat intensi-
tetin e rrymés sé prodhuar kur kom-
plekset (in)organike képuten elektro-
kimikisht.®! Jonet metalike dyvalente
reduktohen dhe formojné amalgamén
[Pb(Hg)] né sipérfaqe té elektrodés.

Ky reaksion éshté i pakthyeshém
sepse me oksidimin e sérishém té
amalgamit né shkallé pozitive, kom-
pleksi PbL nuk formohet rishtas:

PbL + 2e Pb(Hg) + L 1)
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Sa mé negativ té jeté potenciali i
reduktimit, aq mé i forté do té jeté kom-
pleksi i metalit me ligand™?, kjo cakto-
het me ané té barazimit t& Nernstit:

E ,=E° ,-(0.059/n)log K @
dhe K _=K__=[PbL]/[Pb][L] (3)
ku E°, -potenciali standard i reduk-

timit t& metalit dyvalent,

E, ,-potenciali i reduktimit i mo-
strés sé matur,

n- numri i elektroneve té transfe-
ruara, dhe

Kox=Ktcrmod_
metal-ligand

Kompleksimii tillé i metaleve mund
té pérdoret né pércaktimine K - pér
komplekset e metaleve me ligande té
panjohura, té cilat konstanta kan njé
pajtueshméri me konstantat termo-
dinamike t& kompleksit t& nxjerrura
prej teknikave tjera analitike.

Né kété hulumtim éshté pércjellur
kompleksimi i joneve Pb(II) me acidin
nitrilotreacetik (NTA) né prani té aci-
deve karboksilike (citrate, tartarate dhe
oksalate) te cilat jané pérdorur edhe
si elektrolit bazé. Matje u kryen edhe
né perklorate, sepse rekomandohen si
elektrolité té pérshtatshém qge nuk for-
mojné komplekse me metalet.

konstante e stabilitetit

Pjesa eksperimentale

- Kemikatet dhe tretésirat

Né hulumtimin toné jané pérdorur
kimikate me pastérti p.a nga té cilat
u pérgatitén tretésirat e nevojshme
me tretjen e sasisé sé caktuar té tyre
né ujé té ridistiluar. Kimikatet e pér-
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dorura kané qené: acidi citrik, acidi
nitrik (“ZORKA” Sabac); L(+) acidi
tartarik, perklorat natriumi (“Merck”
Darmstad); acidi oksalik, acidi per-
klorik (“Kemika” Zagreb); NTA (ni-
trilotreacidi acetik), merkuri metalik
(“Fluka” Switzerland) dhe nitrati i
plumbit (“BDH Laboratory Supplies”
England)

Instrumentet

Matjet polarografike u kryen me
polarografin Autolab PGSTAT 12, i pa-
jisur me sistemin e elektrodave 663 VA
Stand Metrohm me sistemin shumé
elektrodésh (MME).

Matjet polarografike u zhvilluan né
celulé universale prej qelqi me véllim
prej 80cm®. Celula elektrolitike pér-
béhet nga:

a) Elektroda e punés-elektroda e
merkurit, sistem shuméelektrodésh
(MME).

b) Elektroda referente (krahasuese)
Ag/AgCl e ngopur me tretésiré KCI 3
mol/dm?*

) Elektroda e grafitit si elektrodé
ndihmése;

d) Pérzierési prej tefloni, si dhe

e) Gypat pér hyrje dhe dalje té azo-
tit t& pastér

Matja e vlerave pH té tretésirave
éshté béré me pH/Ion meter 781 Me-
trohm.

Parametrat (kushtet) e punés
Mostrat jané pérgatitur né ené nor-
male prej qelgi me véllim 50 cm® dhe
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kané géndruar 24 oré pér arritjen e
ekuilibrave. Tretésirat né ené normale
u shtuan sipas késaj renditjeje:

Elektroliti bazé (perklorate ose kar-
boksilate );

Mjeti kompleksues (NTA);

Nitrati i plumbit, dhe

Elektroliti bazé deri né nivelizim.

Matjet e vlerave t&é pH-sé u kryen
para dhe pas matjeve polarografike.
Matjet u ndogén me teknikén e pola-
rografisé pulsive diferenciale (DPP).
Tretésira u deajrua pér 10 minuta né
shtypje té azotit 1 bar dhe né té njéjtén
kohé u pérzie me pérzierés té teflonit
1500 rrotullime/minuté. Gjaté matje-
ve potenciali u pércoll prej 0 mV deri
né -1500mV ndaj elektrodés Ag/ AgClL.
Koha e pikimit ka gené 1s, shpejtésia e
skanimit ka gqené 12 mV/s, madhésia
e pikés sé merkurit éshté mbajtur kon-
stante 0.4 mm?.

3. Rezultatet dhe diskutimi

Né teé gjithé elektrolitét bazé té pér-
dorur (perklorate, citrate, tartarate
dhe oksalate) gjaté hulumtimeve ek-
sperimentale u béné matje, né pérqen-
drim té elektrolitit bazé, C=0.1 mol/
dm® dhe pH=4.0, ndérsa pérqendrimi
i plumbit éshté pércjellé prej C=1x10°
deri 1x10* mol/dm®. Nga kéto vlera u
hartua vija kalibruese, e cila na nevoji-
tet pér llogaritjen e rezultateve né % té
llojeve jonike (fig. 1).

Pér té krahasuar efektin konkurues
té ligandéve organik (citrate, tarta-
rate dhe oksalate) né kompleksimin
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¥ - 32799 + 3.4885.

4 IPb

== Linear (IPb)

CPOI) 10 mol/cm

Fig. 1. Varésia e intensitetit té rrymave
nga pérqendrimi i Pb(NO3)2 né tartarate
me pérgendrim C= 0.1 mol/dm3

e joneve Pb(Il) me NTA , pérqendri-
min e Pb(Il)jonik e kemi mbajté kon-
stant C=4x10"° mol/dm?, ndérsa éshté
ndryshuar pérgendrimi i NTA-sé prej
C=1x105 deri 2x10° mol/dm®.

Né tretésira té citrateve si elektro-
lit bazé, kur jané prezent vetém jonet
Pb(Il), paraqitet vetém njé valé pola-
rografike, paraqitet Pb(Il)jonik i cili
reduktohet né potencial -430 mV ndaj
elektrodés Ag/AgCl. Kjo valé paraqi-
tet né potencial shumé mé negativé se
né tretésira té perklorateve (-330 mV)
né kushte té njéjta eksperimentale. Kjo
shmangie e potencialit kah vlerat mé
negative vjen si rezultat i formimit té
komplekseve Pb(Il)citrate. Me shtimin
e mjetit t& forté kompleksues (NTA)
né tretésiré paragqitet edhe vala e dyté
polarografike, kompleksi Pb(II)NTA,
i cili reduktohet né ményré ireversi-
bile né potencial -620 mV. Sa mé shu-
mé shtohet pérgendrimi i NTA-sé né
tretésira, aq mé shumé zvoglohet in-
tensiteti i vales sé I" polarografike dhe
shmangia e potencialit kah vlerat mé
negative (Fig. 2).
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Fig. 2. Polarogramet e mbivendosura té
Pb(II)jonik dhe kompleksit Pb(I)NTA
né citrate me pérqgendrim C=0.1 mol/dm3

Pér té krahasuar shkallén e kom-
pleksimit t& Pb(IT)jonik me NTA né ci-
trate, kemi béré matjet e njéjta edhe né
perklorate dhe i kemi ndértuar lakoret
e shpérndarjeve jonike té¢ Pb(II)jonik
dhe kompleksit Pb(I)NTA né citrate
dhe perklorate né pH=4.0 (Fig. 3).
Lakorja e valés sé paré (1) paraget
Pb(II)jonik né formé t&é hidratizuar né
elektrolit bazé perklorat, ndérsa né
citrat (1) kjo valé pérfshin edhe kom-
pleksetlabile Pb(Il)citrat, ndérsa lakor-
ja e dyté (2,2") né té dy rastet paraqget
kompleksin Pb(I)NTA. Nga figura 3,

Kompleksimi i Pb(ll) me NTA né citrate dhe
perklorate

CNTA 18mol/dn?

Fig. 3. Shpérndarja jonike e sistemit
Pb(II)/Pb(II)NTA né citrate (1, 2) dhe
perklorate (1, 2) me pH=4.

WWW.ALB-SHKENCA.ORG



Kompleksimi i joneve Pb(1l) me acidin nitrilotreacetik

vérehet se pér kompleksimin e sasisé
sé njéjté té Pb(I)jonik, né 50% t& vlerés
sé tij nevojitet sasi shumé mé e madhe
e NTA-sé (C=1x10° mol/ dm’) né treté-
sira té citrateve se sa né perklorate.
Rezultatet tona jané né pajtueshméri
té ploté me té dhénat nga literature.”
81 Fig.3. Shpérndarja jonike e sistemit
Pb(II)/ Pb(I[)NTA né citrate (1’, 2') dhe
perklorate (1, 2) me pH=4.

Né tretésira té tartarateve, kur
pérgendrimet e NTA-sé kané ndrysh-
uar prej C=2x10° deri 2x10° mol/dm’,
té paragitura me polarogramet (Fig.
4), shihet se né fillim kemi vetém njé
valé polarografike, valén e Pb(II)jonik,
e cila reduktohet né potencial -400 mV
ndaj elektrodés krahasuese Ag/AgCl,
ndérsa me shtimin e NTA-sé, paraqitet
vala e dyté, kompleksi Pb(I[)NTA né
potencial -620 mV.

Tartardte pH~4.0

2.150x10
0.125x10°
2e-
2.100x10% - NTA 664
1
<
0.086x10°
&
2.080x10*

2.025x10°

0,250 0750 1,000

Fig. 4. Polarogramet e mbivendosura té
Pb(II)jonik dhe kompleksit Pb(I)NTA né
tartarate me pérqendrim C=0.1 mol/dm?

Pér té paré a kané efekt konkurru-
es tartaratet né kompleksimin e Pb(II)
jonik me NTA, matjet tona i kryem
edhené perklorate né kushte plotésisht
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té njéjta me tartaratet dhe kemi vérej-
tur se sasia e nevojshme e NTA-sé pér
kompleksimin e njgjté t& Pb(Il) jonik
éshté shumé mé e madhe né prezencé
té tartarateve (C=2x10* mol/dm’) se
sa né perklorate (fig. 5); pér shkak se
né valén e Pb(Il)jonik (lakorja 1”) kemi
edhe komplekset labile Pb(Il)tartarate,

stabil Pb(IN)NTA.

Kompieksimi i Pbll) me NTA né tartarate dhe perklorate né pH=4.0

x X=X

®%Pb tart.

W% PO-NTAtat

33888

A% Pb perk.

X% Pb-NTA perk.

‘Shpémdaria jonike (%)

anwa
38838

0 5 10 15 20 25
CNTA10*

Fig. 5. Shpérndarja jonike e sistemit
Pb(II)/Pb(I)NTA né perklorate (1, 2) dhe
tartarate (1’, 2') me pH=4.0

Né tretésira t&¢ oksalateve me pér-
gendrim C=0.1 mol/dm?® ku nuk kemi
shtuar NTA paragqitet vetém njé valé
polarografike, Pb(II)jonik i cili reduk-
tohet né potencial -450 mV. Kur shtu-
am NTA vérejtém se edhe né pikén e
fundit té titullimit me NTA (C=2x10"?
mol/dm’), sasia e Pb(Il) jonik t& kom-
pleksuar ka gené minimale (mé pak se
5%). Kjo vjen si rezultat i formimit t&
komplekseve Pb(Il) oksalate, te cilat
jané mjaft t& qendrueshme dhe kané
efekt konkurues shumé mé t¢ madh
né kompleksin Pb(Il) me NTA, se sa
citratet dhe tartaratet.

Pér t& vértetuar efektin e joneve
oksalat né kompleksim, matjet tona
eksperimentale i kemi béré né pérqen-
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drime mé té holluar t&€ oksalateve:
C=1x10? dhe 1x10° mol/dm?.

Nga polarogramet (Fig. 6), kur
pérgendrimi i oksalateve ka gené
C=1x102mol/dm?, shihet se né fillim,
kur nuk kemi shtuar NTA, paraqitet
vetém vala e Pb(Il)jonik né potencial
-420 mV, kurse me shtimin e NTA-
sé, paraqitet edhe vala e kompleksit
Pb(II)NTA né potencial -620 mV.

Oksalate 0.01M pH=4.0
2.200x10°

Kompleksimi i Pb(ll) me NTA né oksalatiife 1@ pH=4.

1000 -—n

. V.‘T’r % Pb(oxal 1e-2)
80 % Pb-NTA (oxal 10-2)
60 2! ——%Pb (oxal 1e-3)

=% PO NTA (oxal Te-3)
40 1
20 ]
0
0 5 10 15 20 25
CNTA Ttmol/drt

Pb(ll) 4e-5
pa NTA
2175x10° NTA 2e-5
NTA 4e-5
NTA 6e-5
NTA Te-4
NTA 2e-4
NTA 6e-4
NTA 1e-3
NTA 26.

o

-

2.150x10°
2.125x10°
<
2.180x10°
2075x10° 4

2080x10% ;

2.025x10°

-0.250 0,500 0750 -1.000
E/V

Fig.6. Polarogramet e mbivendosura
té Pb(II) jonik dhe kompleksit Pb(II)
NTA né oksalate me pérqendrim C=0.01
mol/dm3

Pér té krahasuar kompleksimin e
Pb(II)jonik me NTA né pérqendrime t&
ndryshme té oksalateve, kemi ndértu-
ar diagramin e shpérndarjeve jonike t&
sistemit Pb(II)/Pb(I[)NTA né oksalate
me pérgendrim C=le® mol/dm® (la-
koret 1, 2 ) dhe C=1x10? mol/dm?® (la-
koret 17, 2") té paraqitur né fig. 7. Kétu
shihet se per ta kompleksuar 50% t&
Pb(II)jonik, né oksalate me pérqgen-
drim 10 heré mé t&é holluar (C=1x10"?
mol/dm’) se sa né citrate dhe tartarate
(C=0.1 mol/dm’), nevojitet pérqen-
drim i NTA-sé diku C=8x10* mol/
dm?’.
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Fig. 7. Krahasimi i kompleksimit té joneve
Pb(II) me NTA né oksalate me C=1x10?
(1’,2') dhe 1x10-3 mol/dm® (1, 2) né pH=4.0

Nga rezultatet tona eksperimentale
jané llogaritur konstantat e stabilitetit
té komplekseve Pb(Il) ligande duke
matur ndryshimin e potencialit té
gjysmévalés (ekuacioni 2). Kéto kon-
stanta jané shumé té aférta me ato té
nxjerra nga literature .81 Né fig. 8 vére-
het se sa mé negativ té jeté potenciali i
reduktimit té gjysmeévaléssé komplek-
sit aq mé stabil éshté kompleksi.

Llogaritja e e 18 @
ndryshimi i potencialit

100 Epo. == 320.72 mV -29.87lag

log K pbt.

Fig. 8. Varésia e konstantave té
stabilitetit té komplekseve té ndryshme
nga potenciali i gjysmévalés

Varésia e potencialit t& gjysmévalés
né funksion té konstantave té stabil-
itetit t&¢ komplekseve na jep njé drejtéz
me pjerrtési 29.87 mV, e cila i pérgjigjet
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reduktimit dyelektronik t& Pb(II) jonik.
Né ményré té njéjt shumé autoré 01
kané llogaritur konstantat e stabilitetit
té komplekseve té€ metaleve me ligand
té ndryshém.

Pérfundimi

Kompleksimi i joneve Pb(Il) me
NTA né acide karboksilike pércillet
me formimin e komplekseve labile
Pb(Il)citrate, Pb(Il) tartarate dhe Pb(II)
oksalate té cilat bashkéeksistojné me
komplekset stabile Pb(I[)NTA.

Rezultatet eksperimentale vértetu-
an se mé stabile jané komplekset Pb(II)
oksalate, pastaj ato Pb(Il) citrate dhe
né fund ato Pb(Il) tartarate. Kéto re-
zultate jané pajtueshméri me t& dhénat
nga literatura.
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