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Celem niniejszej pracy bylo okreslenie parametréw determinujgcych aktywnosé
katalizatorow opartych na tlenkach o strukturze spinelu, osadzonych na no$nikach weglowych
w reakcji redukcji tlenu w $rodowisku alkalicznym. Podjecie tego tematu byto umotywowane
rosngcym zapotrzebowaniem na opracowanie alternatywnych zrédel energii przy
wykorzystaniu nowych, ekologicznych i zrownowazonych technologii, w szczegolno$ci
ogniw paliwowych. Wysoki koszt oraz ograniczone zasoby komercyjnie stosowanych
katalizatorow katodowych opartych na platynie stanowig sporg barier¢ dla rozwoju tego typu
technologii. W zwigzku z tym jednym z najwazniejszych wyzwan na drodze do pelnej
komercjalizacji ogniw paliwowych jest opracowanie nowych katalizatorow ORR, o réwnie
duzej aktywnosci, wysokiej selektywnosci oraz odpowiedniej trwatosci. W niniejszej pracy
skupiono si¢ na okresleniu znaczenia struktury wybranych no$nikow weglowych oraz pokroju
nanoziaren spinelowej fazy aktywnej w reakcji redukcji tlenu.

Badania prowadzone w ramach niniejszej pracy obejmowaly trzy potaczone ze soba
cze¢Sci — synteze, charakterystyke fizykochemiczng oraz testy aktywnosci katalitycznej.
W pierwszym etapie przeprowadzono synteze¢ spineli manganowo-kobaltowego oraz
zelazowo-kobaltowego, osadzonych na wyselekcjonowanych nos$nikach weglowych, w celu
otrzymania stabilnych i aktywnych katalizatorow reakcji redukcji tlenu. Drugi etap zostat
poswiecony wszechstronnej charakterystyce fizykochemicznej, przy uzyciu szeregu
nowoczesnych, komplementarnych metod pomiarowych, ktéore umozliwily wyznaczenie
struktury, parametréw teksturalnych, okreslenie charakteru chemicznego powierzchni oraz
przewodnictwa elektrycznego otrzymanych w pracy materiatow. Aktywno$¢ oraz
selektywno$¢ opracowanych katalizatorow w reakcji redukcji tlenu zostata okreslona przez
seri¢ testow elektrochemicznych przy uzyciu metod wirujacej elektrody dyskowej oraz

wirujacej elektrody dyskowej z pierscieniem.



Stwierdzono, iz badane w niniejszej pracy katalizatory wykazujg aktywnos¢ w ORR
w srodowisku alkalicznym, ktéra w duzej mierze zalezy od rodzaju stosowanego no$nika
weglowego. Na podstawie przeprowadzonych eksperymentdéw ustalono, ze w szczegdlnosci
stopien krystaliczno$ci nos$nika, determinujac dyspersje 1 ekspozycje plaszczyzn
nanokrysztatow spinelu manganowo-kobaltowego, wptywa na efektywnos¢ dziatania
otrzymanych katalizatorow. Glowne czynniki decydujace o wysokiej aktywnos$ci oraz
selektywnos$ci stanowity zwigkszona ekspozycja plaszczyzny (100), niewielki rozmiar oraz
dobra dyspersja nanoziaren spinelu, uzyskana na skutek zastosowania materiatow weglowych
charakteryzujacych si¢ duzym uporzadkowaniem struktury. Ponadto po raz pierwszy
stwierdzono niemonotoniczny wplyw przewodnictwa elektrycznego stosowanego no$nika
weglowego na aktywno$¢ oraz selektywno$¢ opracowanych katalizatorow w reakcji redukcji
tlenu w $rodowisku alkalicznym. Wykazano rowniez, ze funkcjonalizacja powierzchni
no$nikéw weglowych grupami tlenowymi w ograniczonym zakresie poprawia aktywnos¢ oraz
selektywno$¢ uktadu MnxCosxO4/C. Pozytywny efekt zaobserwowano jedynie przy
rownoczesnym zachowaniu tekstury i wysokiego stopnia krystalicznosci Stosowanego
materiatu weglowego. Oprocz tego stwierdzono znaczny wplyw dyspers;ji 1 sktadu osadzone;j
na nosniku spinelowej fazy aktywnej na selektywnos¢ opracowanych katalizatorow.
Obserwowana na przyktadzie uktadu zelazo-kobalt segregacja fazowa, wzajemny udziat
obecnych faz oraz stopien aglomeracji nanokrysztaldw wywarly bezposredni wpltyw na

Sciezke zachodzacej reakc;i.



