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Studiul voltametric al dizolvarii anodice a cuprului
n solupii de sulfat de cupru ©i acid sulfuric
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An experimental study of mass transfer-limited anodic dissolution of copper in solutions of both sulphuric
acid and copper sulphate using a rotating copper disk electrode is presented. Linear and cyclic
voltammograms of copper electrode in aqueous solutions of copper sulphate (0.025+0.6 M) and sulphuric
acid (0.5+1.85 M) at different rotational speeds (200+-2200 rpm) and temperatures (25+45°C) were recorded.
From the obtained limiting-current densities, the influence of the rotation speed, temperature, copper sulphate
and sulphuric acid concentrations on copper dissolution rate was determined. Further, based on three-
dimensional plots there were established correlation equations for copper-dissolution rate under the specified

conditions.
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Fenomenele de dizolvare anodicé a metalelor joacé un
rol important atat in procesele de electrorafinare, cat i in
lustruirea electrochimicd a metalelor [1]. Lustruirea
electrochimica include, de fapt, planarizarea (nivelarea)
% polisarea suprafepei. De®i ace°ti termeni sunt adesea
folosii interschimbabil, nivelarea este asociatd, in general,
cu uniformizarea unei suprafepe cu asperitapi mai mari de
1 mm, iar polisarea se referd la cazul asperitapilor mai mici
de 1 mm [2]. Lustruirea electrochimica se produce la
curentul limitat de transferul de masa, la potenpiale anodice
mari la care suprafapa metalului este pasivata [3].

Dizolvarea anodicd a cuprului in solupie concentraté
(85%) de acid fosforic a fost intens studiatd, conform
literaturii de specialitate [3+10], in scopul stabilirii
condipiilor optime de lustruire electrochimicd a pieselor
constituite din acest metal. Astfel, s-a ardtat c& obpinerea,
fie a unei suprafepe lucioase °i netede, fie a unei structuri
cristaline cu suprafapa opaca, depinde de densitatea de
curent °i de convecpia forpatd a solupiei de electrolit.
Referitor la curentul limitd anodic, Wagner [11] arata ca
acesta apare cand concentrapia speciei reactive la
suprafapa electrodului de lucru este mai mare decat cea
din volumul soluiei de electrolit, iar grosimea stratului de
difuzie e determinatd de hidrodinamica solupiei. Glarum
% Marshall [6] au obpinut curbe de polarizare lucrand cu
discuri de cupru la diferite viteze de rotabie Tn acid fosforic
°j au ardtat cd platoul densitapii de curent limitd este
proporfional cu radicalul vitezei de rotapie conform ecuapiei
lui Levich [12]. Deci, se poate spune ca stratul limitd in
timpul lustruirii electrolitice a cuprului in acid fosforic este
un film lichid rezistiv stapionar, care consté din solupie
concentratd de acid fosforic. Hoar °.a.[13] prezintd
fenomenele de pasivare ca fiind cauzate de formarea unor
filme compacte de oxid in timpul lustruirii electrochimice
Llucioase” a pieselor din cupru [14], cu toate ca Kinoshita
°.a. [15] nu au pus in evidenpa acest film de oxid la
dizolvarea cuprului Tn mediu acid [16]. Vidal °i West [17]
au ardtat ca piesele din cupru pot fi lustruite electrochimic
n solupii apoase de acid sulfuric, efectuand un studiu prin
spectroscopie de impedanpa electrochimica al electrodului
disc rotitor. Konishi ©.a. [18] au studiat, prin interferometrie
holograficd, profilul concentrapiei de sulfat de cupru in
vecinatatea anodului, in timpul electrolizei potenpiostatice,
pentru a pune in evidenpd fenomenele de suprasaturare a
solupiei sulfatului de cupru.
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In aceastd lucrare se studiaza dizolvarea anodicd a
cuprului in solupii de sulfat de cupru ©i acid sulfuric prin
voltametrie, utilizand un electrod disc rotitor (EDR) [19].
Pe baza curenpilor limitd determinapi din voltamogramele
obpinute, sunt discutate influenpele turabiei, temperaturii,
concentraiei de sulfat de cupru °i a acidului sulfuric asupra
vitezei de dizolvare a cuprului.

Partea experimentald
Toate investigapiile experimentale au fost efectuate
utilizand sistemul electrochimic VoltaLab 32 (Radiometer
Copenhaga) care este constituit dintr-un potenpiostat,
interfapa electrochimica °i un calculator, cu softul de
achizipie °i procesare a datelor Volta Master 2. Celula
electrochimica utilizatd a avut o geometrie trielectrodica
standard °i a constat dintr-un electrod disc rotitor de cupru,
0 bara cilindricd de cupru drept contraelectrod, °i un
electrod Ag/AgClI, care este electrod de referinpd. Celula
electrochimicd a fost echipatd cu un sistem de
termostatare °i de barbotare de gaz inert (azot).
Electrodul de lucru a fost constituit din cupru
electrorafinat (puritate 99,96%) sub forma cilindrica
(@=1,5+5 mm), fixat intr-un suport de teflon
(politetrafluoretilend). Inaintea determinérilor experimen-
tale, suprafapa discului de cupru a fost prelucratd prin
°Iefuire degresata in acetona ©i spalatd cu apa distilata.
Solupiile de electrolipi utilizate au fost: 0,025M CuSO, +
1,85M H,8O,; 0,IM CuSO, + 1,85M H,SO,; 0,2M CuSO +
1,85M H SO 0,3M CuSO + 1,85M H SO 0,4M CuSO +
1,85M H SO 0,6M CuSO + 1,85M H SO 0,6M CusO. +
1,5M H,0,;0,6M CuSO, + 1M H.S0,;0,6M Cus0, + 0,5M
H,50,; 0,6M CusO,; 0,075M CuSG, +1,75M H_SO,.
Condlbule experlmentale au fost: temperatura solupiet;
25, 35, 45°C; turapia EDR: 200, 400, 600, 800, 1000, 1400,
1800, 2200 rot/min; domeniul de potenbial: pentru
voltamogramele liniare: -200 <+ 3500 mV/Ag/AgCl; pentru
voltamogramele ciclice: -1200 + 3500+ -1200 mV /Ag/
AgCl; viteza de baleiere a potenpialului: 50 mV/s.

Rezultate °i discupii

In figura 1l sunt prezentate, ca exemple, voltamograma
liniard (a), Tn domeniul de potenpial -200 + 3500 mV/Ag/
AgCl, ©i, respectiv, voltamograma ciclica (b), in domeniul
de potenpial -1200 + 3500 <+ -1200 mV/Ag/AgCl, obpinute
la o vitezd de baleiere de 50 mV/s, in cazul dizolvarii
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Fig. 1. Voltamograma liniara (a) ©i ciclica (b) pentru electrodul disc de cupru stafionar (¢=2,5 mm) in solupia
de 0,2M CuSO, + 1,85 MH,SO,; v =50 mV/s, t = 25°C
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Fig. 2. Voltamograme liniare obpinute la 50 mV/s in solupie de 0,025 M
CuSO, + 1,85 M H,S0, pentru un electrod disc rotitor de cupru
(9=2,5 mm) la 25°C, turapii de la 200 la 2200 rot/min

electrodului disc de cupru staionar (¢=2,5 mm) in solupie
de 0,2M CuSO, + 1,85 MH,SO,, la 25°C.

infigura 1a, pe voltamograma liniard au fost evidenpiate
trei domenii distincte [20]: domeniul I, activ, caracterizat
de un curent mare la creterea polarizérii anodice;
domeniul I, mixt, include un peak al curentului, scaderea
brusca fiind datorata precipitdrii CuSO, la continuarea
polarizarii anodice; domeniul Ill, pasiv, de curent mult mai
mic, ceea ce demonstreaza stabilirea unui curent limita
pe un domeniu larg de potenpial.

Voltamograma ciclica (fig. 1b.) a sistemului Cu + 0,2 M
CuSO, + 1,85 M H,SO, pune in evidenpd un proces
cva5|rever5|bll in care parametru peaku-rilor suntE =
249 mV; | =825 mMACE, =588 mV; |, =426 mA,
precum oGin minim pe ramdra anodica Ia I':p =751 mV,

= 1 mA, inaintea domeniului pasiv.

”r* n figura 2 este evidenpiata influenpa vitezei de rotapie a
electrodului disc rotitor asupra curentului, la baleierea
potenpialului.

Se poate observa evolupia ascendenta a intensitahii
curentului cu cre®terea vitezei de rotapie a EDR. Aceastd
comportare este valabila pentru toate solupiile de electrolipi
binari utilizate Tn investigaiile experimentale °i poate fi
explicatd prin scaderea grosimii stratului limita de difuzie
%j, Tn consecinpd, printr-o rezistenpd mai scazuta la
transportul de masé, cu creterea vitezei de rotapie a EDR.

Intabelul 1 sunt listate caracteristicile peak-uri anodice,
precum °i coordonatele minimelor de curent, inregistrate
in domeniul dizolvarii anodice a cuprului in solupia 0,2 M
CusO, + 1,85 M H,SO,.

Pentru a stabili mfluenba temperaturii asupra densitépii
de curent limitd a dizolvarii cuprului in solupii de sulfat de
cupru °i acid sulfuric s-a utilizat o solupie de electrolit
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Fig. 3. Variabia inversului densit&hii de curent Iimité (Ia 2000 mV/Ag/
temperaturi diferite, pentru dizolvarea cuprului in 0,075M CuSO4 +
1,75M H,80,

Tabelul 1
CARACTERISTICILE VOLTAMOGRAMELOR LINIARE OBPINUTE LA
DIZOLVAREA CUPRULUI IN SOLUPIE DE 0,2 M CuSO4 +185M
H,S0,., t =25 °C, SUPRAFAPA ELECTRODULUI: 0,049 cm?

Densitatea de current | | B

RpM | limita ]a2000my | #A | Eer | Imina | Emina
Alem? mA mV]| mA | mV

0 0,178 46,8406 | 0,86 | 556
200 0,278 53 [41810,681 | 614
400 0,413 " 159314441 0,95 | 582
600 0,511 64,2458 121 | 582
800 0,597 69 |490] 3,07 | 614
1000 0,678 73,51500] 3,96 | 624
1400 0,815 80,7 | 540 | 8,47 | 658
1800 0,949 89216021 17,9 | 706
2200 1,061 96,6 | 622 | 24,8 | 740

conpinand 0,075 M CuSO, °i 1,75 M H,SO, la temperaturile
de 25, 35 ©i, respectiv, 45 *C.

Pentru un proces de electrod care se desfa®oara sub
control mixt (cinetic °i transport de masa), curentul limita

in cazul electrodului disc rotitor poate fi exprimat conform

criteriului Levich astfel:
11 1 1
062-n-F-S-DF3v7V6. 400 o'2
const.

unde |, este curentul cinetic, care depinde de transferul
de sarcind sau de reacpia chimica i este independent de
viteza de rotapie. S-au mai facut notapiile: n - numérul de
electroni (n = 2), F - constanta lui Faraday, S - suprafapa

1 B Iacn'v

@
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Fig. 4. Inversul densitapii de curent limita Tn funcpie de inversul
rdd&cinii patrate a vitezei unghiulare, la 25°C, pentru dizolvarea
cuprului in solupii confinand 1,85 M H,SO, °i, respectiv, 0,025; 0,1,
0,2;0,3; 0,4, 0,6M CuSO,
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Fig. 5. Inversul densitépii de curent limit& in funcpie de inversul
rdd&cinii patrate a vitezei unghiulare la 25°C pentru dizolvarea
cuprului in solubii confinand 0,6M CuSO, °i 0,5; 1; 1,5; 1,85M H,SO,

electrodului, D, - coeficient de difuzie al speciei oxidate
(Cu?*), n - vascozitatea cinematica a solupiei, AC_ -
diferenpa de concentrapie. w - viteza unghiulard. Ecuapia
(1) permite evaluarea ponderii etapelor controlate de
cineticd °i transport de masé in procesul de dizolvare
anodica. In figura 3 este prezentatd dependenpa inversului
densitahii de curent limita a dizolvarii cuprului in 0,075 M
CuSO, + 1,75 M H,S0, in funcpie de inversul radacinii
patrate a vitezei unghiu1are, la cele trei temperaturi.

Dreptele i”m'lzf(wl’z) trec prin origine, iar ecuapiile de
regresie liniara au coeficienpi de corelapie aproape unitari.
Deoarece curentul cinetic este nul, rezultd ca in aceste
condipii reachia anodica este controlata doar de transportul
de masa. Se observa ca cele mai mari densitahi de curent
limit& sunt obfinute la temperaturi mari.

Infigura 4 este reprezentat inversul densit&ii de curent
limitd in funcpie de inversul rad&cinii patrate a vitezei
unghiulare pentru o serie de solupii de electrolipi conpinand
1,85 M H,SO  °i °ase concentrapii diferite de sulfat de cupru
(0,025; 0,1; 0,2:0,3:0,4; 0,6 M CuS0,), la 25°C. Densitajile
de curent limitd au fost considerate la un potenpial de 2000
mV/Ag/AgCl.

Criteriul Levich este respectat de cétre toate sistemele
reprezentate, in sensul ca dreptele trec prin origine, in
figurd fiind date ©i ecuapiile de regresie liniard, precum ©i
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s, 08M CUSO, +1,85M H,SO, |
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Fig. 6. Voltamograme ciclice obpinute la 50 mV/s, la 25°C, la
dizolvarea electrodului disc de cupru stapionar (¢=2,5 mm) in solupii
de 0,6M sulfat de cupru, variind concentrapia de acid sulfuric de la 0

la 1,85M

coeficienpii de corelabie ai acestora. Densitatea de curent
limitd cea mai mica este inregistratd pentru concentrapii
ridicate de sulfat de cupru.

In figura 5 sunt reprezentate dreptele pentru inversul
densitapii de curent limitd in funchie de inversul radéacinii
patrate a vitezei unghiulare, pentru o serie de solupii de
electrolipi conpinand 0,6 M CuSO, °i patru concentraii
diferite de acid sulfuric (0,5; 1;1,5; 1,85 M H,50,), la 25 °C.
Densitapile de curent limitd au fost considerate la un
potenpial de 2000 mV/Ag/AgClI.

&iTn acest caz, criteriul Levich este respectat, coeficienpii
de corelabie ai ecuapiilor de regresie liniard confirmand
difuzia drept etapa determinanta de viteza. Densitatea de
curent limitd cea mai mica este inregistrata pentru
concentrafiile maxime de acid sulfuric.

In figura 6 sunt reprezentate voltamogramele ciclice
corespunzatoare dizolvarii electrodului disc de cupru
stapionar n solupii de electrolipi conpinand 0,6 M CuSO, ©i
concentrabii de acid sulfuric variind de la0la 1,85 MH,SO,.

Se observa ca prezenpa acidului sulfuric in concentrapie
maritd conduce la o ingustare a domeniului activ, dar °i la
0 cre®tere a intensitapii peak-ului anodic, care este cu atat
mai mare cu cat concentraia de acid sulfuric este mai
mare.

Dupa verificarea datelor experimentale conform
criteriului Levich, confirmand difuzia ionilor de cupru ca
etapd determinantd de vitez8 a procesului de dizolvare
anodica, se poate determina viteza de dizolvare a cuprului
cu ajutorul densitapii de curent limita (i, ), cu ajutorul
ecuapiei:

Iim - AC" 2+
VD = T @
unde A, ,, reprezintd masa atomica a cuprului.

Pe baza unui software de modelare matematica ©i
prelucrare graficd, s-a reprezentat viteza de dizolvare in
funcpie de temperatura ©i viteza unghiulard a electrodului
disc obpinadndu-se o suprafapa (fig. 7a.) careiali corespunde
ecuapia de corelapie (3)

Invp) =—8,5085+0,0364-1+0,119-0%° )

avand un coeficient de corelapie, R?, de 0,9885. Aceasta
ecuabie este valabild Tn domeniul vitezei de rotapie de la 0
la 2200 rot/min, respectiv al temperaturii de la 25 la 45°C,
pentru solupia 0,075M CuSO, + 1,75M H,SO,. De asemenea,
s-au trasat i liniile de contur corespunzatoare vitezelor de
dizolvare in funcpie de viteza unghiulara °i temperatura (fig.
7b.).
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Fig. 7. Suprafaba de raspuns (a) ©i liniile de contur (b) ale vitezei de dizolvare, in funcpie de viteza unghiulara °i temperatura solupiei folosind ca
electrolit solupia 0,075 M CuSO, + 1,7 M H,SO,

(@)
Fig. 8. Suprafaba de raspuns (a) ©i liniile de contur (b) ale vitezei de dizolvare, in funcpie de viteza unghiular °i concentragia de sulfat de cupru
folosind o concentrafiie constantd a acidului sulfuric 1,85M H,SO,, la 25°C

Conform suprafepei spajiale, viteza de dizolvare la o
anumitd temperaturd cre®te liniar cu viteza unghiulara ©i,
similar, la o vitez& unghiulard consideratd, viteza de
dizolvare a cuprului cre®te liniar cu temperatura. Funcpia
v, = f(wt) estimata prin ecuaia (3) este de tip exponential,
viteze de dizolvare mai mari de 0,005 kg(m? . s) fiind
obpinute la turapii mai mari de 1600 rot/min © temperaturi
mai mari de 45 °C ©i, respectiv, la temperaturi mai mari de
37°C ©i turapii mai mari de 2200 rot/min. Acest fapt este
explicat prin scaderea puternica a grosimii stratului limita
de difuzie cu cre®terea vitezei unghiulare, precum ©i prin
intensificarea cineticii dizolvarii cuprului datorate cre®terii
temperaturii, fiind facilitat transportul ionilor de cupru de
la interfapa electrod-solupie catre volumul de solupie.

Reprezentand viteza de dizolvare a cuprului in funcpie
de viteza de rotaie °i concentrapia CuSO, s-a objinut o alta
suprafahé (fig. 8a.) careia i corespunde urmatoarea ecuajie
de corelapie:

anD = 5,58+1,256/lnCCu504 +

+1,51-¢ "% 41 0011-0+005-0" Ine (4

avand un coeficient de corelapie, R? de 0,99293. Aceastd
ecuapie este valabila in domeniul vitezei de rotapie de la 0
la 2200 rot/min, respectiv concentrapii molare de sulfat de
cupru de la 0,025 la 0,6 M utilizAnd acidul sulfuric n
concentrapie constanta, 1,85 M H,SO,, la 25 °C. De
asemenea, s-au trasat °i liniile de contur corespunzatoare
vitezelor de dizolvare in funcpie de viteza unghiulara ©i
concentrapia CuSO, (fig. 8b.).

Dependenpa dintre viteza de dizolvare ©i concentrapia
sulfatului de cupru la dizolvarea cuprului in solupii apoase
de sulfat de cupru ©i acid sulfuric la 0 anumité viteza de
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rotapie este caracterizatd de cre®terea vitezei de dizolvare
a cuprului cu sc@derea concentrapiei de sulfat de cupru.
De aceastd datd, cre®terea concentrapiei de sulfat de cupru
provoaca scaderea forpei motrice a procesului de dizolvare
a cuprului, observandu-se pe diagrama liniilor de contur
faptul ca aceea®i viteza de dizolvare a cuprului se obpine
la concentrapii de sulfat de cupru i viteze unghiulare mici,
dar °i la concentrajii de sulfat de cupru °i viteze unghiulare
mari, ceea ce inseamna cd scaderea forpei motoare a
procesului de dizolvare a cuprului Tn solupii concentrate
de sulfat de cupru este compensata de creCterea vitezei
unghiulare °i, deci, de scaderea grosimii stratului limita
de difuzie. De exemplu, o viteza de 0,00075 kg(m?. s) este
obpinuta atat la dizolvarea cuprului in solupii apoase de 0,1
MCuSO, + 1,85 MH,_SO, la 100 rot/min*, cat °i la dizolvarea
cuprulm in solubu apoase de 0,6 M CuSO, + 1,85 MH,SO,

la 2000 rot/min.

Reprezentand viteza de dizolvare a cuprului in funcpie
de viteza de rotafie °i concentrapia H,SO, s-a obpinut o
suprafahé (fig. 9a.) careiaii corespunde urmatoarea ecuaie
de corelapie:

Invp =-8754-0344-Cpr 50, % +
+0,00076(Inw)?0,523 - e ©)

avand un coeficient de corelapie, R? de 0,98383. Aceastd
ecuabie este valabild Tnh domeniul vitezei de rotapie de la 0
la 2200 rot/min, respectiv concentrapii molare de acid
sulfuric de la 0, 05 la 1,85 M utilizand 0,6 M H,SO, la 25°C.
De asemenea, s-au trasat i liniile de contdr corespun-
zatoare vitezelor de dizolvare in funcpie de viteza
unghiulara °i concentrapia H,SO, (fig. 9b.).
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Fig. 9. Suprafapa de rdspuns (a) ©i liniile de contur (b) ale vitezei de dizolvare, in funcpie de viteza unghiular °i concentrapia de acid sulfuric
folosind o concentrapie constantd a sulfatului de cupru, 0,6 M CuSO,, la 25°C

Utilizand acelea®i concentraii de sulfat de cupru ©i
variind concentrapia de acid sulfuric din solupia de
electrolipi, viteza de dizolvare a cuprului scade pupin cu
creCterea concentrapiei de acid sulfuric la viteze de rotapie
relativ mici. La turapii de 2200 rot/min se poate observa o
scadere destul de rapida a vitezei de dizolvare a cuprului
cu concentrapia de acid sulfuric. Influenpa contradictorie a
cre®terii concentrapiei de acid sulfuric asupra vitezei de
dizolvare a cuprului poate fi pusd pe seama scaderii
ponderii transferului ionilor de cupru prin migrapie °i
participarea aproape exclusiva a protonilor la transferul
sarcinilor electrice Tn solupie, de la anod cétre catod.

Concluzii

In aceastd lucrare s-a studiat dizolvarea anodica a
cuprului in solupii de sulfat de cupru ©i acid sulfuric prin
metoda voltametriei potenpiodinamice, utilizand un
electrod disc rotitor. S-a ardtat faptul ¢ pe ramurile anodice
ale voltamogramelor liniare °i ciclice mésurate,
corespunzatoare sistemului electrochimic disc rotativ de
cupru °i solupii apoase de sulfat de cupru °i acid sulfuric,
apar un peak °i un curent limita. Pe baza valorilor curentului
limitd, din analize de tip Levich, s-a evidenpiat faptul ca
difuzia este etapa determinanté de viteza in domeniul pasiv.
De asemenea, s-a determinat distribupia vitezei de dizolvare
a cuprului cu turapia ° concentragia de CuSO,, respectiv,
concentrapia de H,SO, n condiii favorabile lustruiri
electrochimice, folosindu-se concentrajii ridicate de CuSO,
(0,6 M), respectiv, de H,SO, (1,85 M).

Pe baza curenpilor fimita determinapi experimental s-
au reprezentat suprafepele spapiale ©i liniile de contur ale
vitezei de dizolvare °i s-au stabilit trei ecuaii de corelapie
cu ajutorul cérora se poate determina viteza de dizolvare
pentru domeniile specificate ale turapiei, temperaturii,
concentraiei de CuSO, °i, respectiv, de H,50,.

Bibliografie

1. LANDOLT, D., Electrochim. Acta, 32, 1987, p. 1

2.DU, B., SUNI, LI, J. Electrochem. Soc., 151, nr. 6, 2004, p. C375

3. DETTNER, P, Electrolytic and Chemical Polishing of Metals,
Ordentlich, Tel Aviv, 1987

4. EDWARDS, J., J. Electrochem. Soc., 100, 1953, p. 189C

5. KOJIMA, K., TOBIAS, C. W, J. Electrochem. Soc., 120, 1973, p. 1202
6. GLARUM, S. H., MARSHALL, J. H., J. Electrochem. Soc., 132, 1985,
p. 2878

7. GRIMM, R. D., WEST, A. C., LANDOLT D., J. Electrochem. Soc., 139,
1992, p.1622

8. VIDAL, R., WEST, A. C., J. Electrochem. Soc., 142, 1995, p. 2682

9. DU, B., SUNI, LI, J. Appl. Electrochem., 34, 2004, p. 1215

10. SECULA, M.S., CREPESCU, I., PETRESCU, S., Bul. I.P 1a%, Tom. L
(LIV), Fasc. 1-2, Chimie ©°i Inginerie Chimicd, 2004, p. 33

11. WAGNER, C., J. Electrochem. Soc., 101, 1954, p. 225

12. LEVICH, G., Physicochemical Hydrodynamics, Englewood Cliffs,
NJ, 1962

13. HOAR, T. P, Modern Aspects of Electrochemistry, 2, Butterworths,
Washington DC, 1959, p. 262

14. SUTIMAN, D., CAILEAN, A., CHIPER, C., NEMPOI, GH., RO2CA, I.,
Rev. Chim. (Bucure®ti), 54, nr.7, 2003, p.5

15. KINOSHITA, K., LANDOLT, D., MULLER, R.H., TOBIAS, C.W,, J.
Electrochem. Soc., 117, 1970, p. 1246

16.SUTIMAN, D., CREPESCU, I., NEMPOI, GH., Rev. Chim. (Bucure®ti),
50, nr.10, 1999, p.766

17. VIDAL, R., WEST, A.C., Electrochim. Acta, 41, 1996, p. 2417.
18.KONISHI, Y., NAKAMURA, Y., FUKUNAKA, Y., TSUKADA, K.,
HANASAKI, K., Electrochim. Acta, 48, 2003, p. 2615

19. NEMPOI, GH., CUCIUREAN, D, I., Rev. Chim. (Bucure®ti), 53, nr.7,
2002, p. 146

20. NEMPOI, GH., Annals of West University of Timi®oara, 12, 2003,

p. 609

Intrat in redacpie: 17.04.2007

REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



REV. CHIM. (Bucure®ti) ¢ 58 ¢ Nr. 12 ¢ 2007



