Streszczenie

Zalozeniem pracy bylo opracowanie sposobu syntezy kompozytow mezoporowatej
krzemionki z polimerami przewodzacymi takimi jak: polipirol oraz CeoPd, a nastepnie zbadanie
ich morfologii oraz wtasciwosci elektrochemicznych.

W czesci teoretycznej przedstawiono charakterystyke glownych —materiatow
mezoporowatych z uwzglednieniem dotychczasowych badan na temat syntezy kompozytow z
polimerami przewodzacymi. Najwigcej uwagi poswigcono krzemionkom z grupy
uporzadkowanych materiatow mezoporowatych (OMS). |

W celu okreslenia morfologii oraz skiadu otrzymywanych struktur wykorzystano
skaningowa oraz transmisyjna mikroskopi¢ elektronowa, spektroskopi¢ w podczerwieni oraz
rentgenowska spektrometri¢ fotoelektronow. Dodatkowo zarejestrowano izotermy adsorpcji-
desorpcji azotu oraz krzywe termograwimetryczne. W badaniach elektrochemicznych
wykorzystano ~ gtownie technike chronowoltamperometrii ~ cyklicznej, jak rowniez
woltamperometrig fali prostokatnej.

Do tworzenia kompozytow wykorzystano krzemionki MCM-41 oraz MCM-48. Oba
materialy syntezowano w postaci kulistych struktur o $rednicy od 400 do 800 nm. Krzemionka
MCM-41 charakteryzuje si¢ heksagonalnym utozeniem pordw, za$ krzemionka MCM-48
posiada pory o utozeniu regularnym. Zakres $rednicy porow w obu materiatach zawiera si¢ W
granicy 3 nm, a powierzchnia wlasciwa wynosi 0,86 oraz 0,74 m?g! odpowiednio dla
MCM-41 oraz MCM-43.

Synteza kompozytow z polipirolem opiera si¢ na wprowadzeniu monomeru pirolu
wewnatrz krzemionki, a nastgpnie jego polimeryzacji z wykorzystaniem chlorku zelaza (III).
Badania struktury kompozytow polipirol @MCM-41 oraz polipirol @MCM-48 potwierdzaja
obecnos$¢ polimeru wewnatrz porow krzemionki. Podczas procesu polimeryzacji struktura
krzemionki pozostaje nienaruszona. Niemniej jednak polimer osadza si¢ na wewnetrznych
§cianach porow nie zapetniajac ich catkowicie. Porownanie zmiany $rednicy i objetosci porow
oraz powierzchni wasciwej czystych krzemionek oraz syntezowanych kompozytow wykazuje,
ze w przypadku kompozytu polipirol@MCM-48 grubos¢ warstwy polipirolu osadzonego
wewnatrz porow jest znacznie wigksza, niz w przypadku kompozytu polipirol@MCM-41.
Dzieki obecnosci krzemionki, stabilnos¢ termiczna kompozytow polipirol @MCM-41 oraz
polipirol @MCM-48 wzrasta w poréwnaniu do czystego polimeru.

Kompozyty polipirol @MCM-41 oraz polipirol@MCM-48 cechuja sie znacznie wieksza
odwracalnoscig procesow utlenienia i redukcji w porownaniu z polipirolem syntezowanym

chemicznie. Dodatkowo piki utlenienia i redukcji charakteryzuja si¢ lepiej zdefiniowanym



ksztattem jak rowniez wysoka odpowi edzig pradowa w poréwnaniu do czystego polimeru. Jest
to efektem zwigkszonej powierzchni materiatu elektroaktywnego przez zastosowanie
mezoporowatej krzemionki. W procesie wymiany tadunku bierze udziat materiat osadzony na
elektrodzie (kompozyt polipirol @MCM-41 oraz kompozyt@MCM-48), o czym $wiadczy
liniowa zalezno$¢ pradu piku utlenienia od szybkosci polaryzacji.

Usunigcie krzemionki z kompozytow polipirol@MCM-41 oraz polipirol@MCM-48
skutkuje otrzymaniem nanostruktur polimerowych w postaci cienkich wtosow zlepionych w
wigksze aglomeraty. Utozenie polipirolu po usunigciu krzemionki odzwierciedla strukture
porow krzemionek uzytych w syntezie kompozytow. Wiskersowe struktury polipirolu
posiadajg duzg powierzchnie elektroaktywna, co skutkuje znacznym polepszeniem whasciwosci
elektrochemicznych w poréwnaniu do polipirolu syntezowanego chemicznie.

Dzigki niecatkowitemu zapetnieniu poréw krzemionki polipirolem w kompo;ycie
polipirol@MCM-48 mozliwe jest wykorzystanie tego materiatu przy elektrochemiczne;
detekeji dopaminy. Uzycie elektrody ztotej pokrytej kompozytem polipirol @MCM-48 przy
detekcji dopaminy powoduje prawie 3-krotny wzrost nat¢zenia pradu piku utlenienia dopaminy
w poréwnaniu do czystej elektrody. Jest to wynikiem pokrywania si¢ potencjaléw utlenienia
polipirolu i dopaminy, a w efekcie wykazanie wysokiej elektrokatalitycznej aktywnosci
kompozytu w stosunku do dopaminy. Granica wykrywalnosci dopaminy z zastosowaniem
chronowoltamperometrii cyklicznej wynosi 2,5 HM, a liniowy zakres zmian pradu piku od
stezenia obserwowany jest przy stezeniach od 10 MM do 1,2 mM. W przypadku
woltamperometrii fali prostokatnej granica wykrywalno$ci wynosi 0,7 uM, a liniowy zakres
zmian pradu piku od stezenia obserwowany jest przy stezeniach od 2 do 250 uM. Uzycie
kompozytu polipirol@MCM-48 do modyfikowania powierzchni elektrody zlotej wAcelu
detekcji dopaminy umozliwia oznaczenie ilosciowe i jakos$ciowe tego analitu w obecnosci
interferentow takich jak: kwas askorbinowy oraz kwas moczowy.

Synteza kompozytu mezoporowatej krzemionki z polimerem przewodzacym typ ,»” jest
waznym elementem z punktu tworzenia kondensatoréw. Opracowana metoda syntezy pozwala
na otrzymanie kompozytu krzemionki MCM-48 z polimerem fullerenowym CgoPd.
W przypadku tego kompozytu polimer znajduje si¢ zarobwno wewnatrz jak
I na zewnatrz krzemionki tworzac wigksze skupiska. Zastosowanie krzemionki zwigksza
stabilnos¢ elektrochemiczng polimeru oraz polepsza jego wlasciwosci elektrochemiczne w
porownaniu do czystego polimeru. W kompozycie CsoPd3@MCM-48 proces redukcji i
utlenienia jest bardziej odwracalny przy jednoczesnym wzroscie wartosci pradow tych pikow

w porownaniu do czystego polimeru syntezowanego chemicznie.
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