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h JAlu E u Joi i 1} 1*%]3 §] *A}is3SdpotielSE gfafena]kao}dkfivnos 3
materijala u superkondenzatorlJ prvomkorakuovog rada provedena je redukcigaafen

oksida (GO) u grafen (rGO)N&BH kod pH=8 i pri 80°C. Dobiveni rG® nanesen na

elektrodu od staklastog ugljika(Elektrodalli Hektrodal?d te su ispitana kapacitivha
svojstva}A |1} % E]E v]Zu &HIFE&} ]!loVoltametrije u otopini0,5 mol dm3

NaSQ. Dobiven kapacitet @ Elektrodulliznosi 17,56 F g la zaHektrodu1213,9 Fg 1

Kelu HI}EI % E]E VvIP p o jE kdméE]ant dpstiphsuzorak rGO
(Elektrod@2« 1}i] %o}l Tpi A p ABE]IJ(MM]Z | % 35 364483 FvgiE]T]

| % 15 8] 1 JoiTv]I1l} %E]E VvIP E'K %}*0i ] g u vi P «3u%
K %% E&]E omércijaind dostupnoguzorka rGO na podlozi od staklastog ugljika
sastavljeni su superkaienzatori koji ¢4 } v v] Qugerkondenzatorl~% E]E v] E'Ke ]
Quperkondenzator2komercijalnirGO). /1u  (elektroda sui “§ v i OHO}IV] * % E 8§
natopljen otopinom 0,5 mol dn® NaSQ. Ispitivanje svojstava superkondenzatora
provedeno jeu S} }u ]loYoltametrije i kronopotenciometrije. Z&iperkondenzatorl

*% ](]1 v] | % 15 getdddA Ylo] | A}o3 iznégi]je3,49 F g1, dok za
Superkondenzator2iznosi 6,45 F g IMetodom kronopotenciometrije, osim vrijednosti

*% J(1 VIP | % ]33 U }E v g AE]i v}*8] *% ]J(] v v
Quperkondenzatorl } JA v] <% ](] v] iin&si3,38 K g1, energij2,39W sg? i

snaga 0,12 W g 1, dok Saperkondenzir2 %o ] (kapdcitet iznosi 18,81 F g1, engagi

13,54 W s @ i snaga 0,12W g 1.S obzirom da je koSuperkondenzatora2 } JA v A ]

*% ](] v]citet%oenergija, proizlazi d&iperkondenzatorZpokaaije bolja svojstva u

odnosu naSuperkondenzatorX Dutim kod Superkondenzatora2i }JA v %opv} o}“]i
3 Jov}e3 o %}A viu E}i Jlope %opvi Vi ] % @E Tvi vi “8} i
o}* ]IA eu% EI}v vl §}E X

<oip v Eio]]W A}od grade@oksidlgrafen,superkondenzator



SUMMARY

The objective of this research was to study the properties of a graphene and the possibilities
of its usagat as an active material in a supercapatitdhe first step of this research was the
reduction of graphene oxidéGO)to graphene (GOs which was carried ouisingNaBH

and at pH=8 at 80C. Theobtained rGO was dropcastedon a glassy carbosupport
(Hectrodell and Hectrodel?) and then the capacitive properties of the electrodes were
studied by applying cyclimltammetrymethodin 0,5 mol dm® N&SQ solution The values

of gecific capacitance fothe Electrodelland ElectrodelZare 17.56 Fg* and13.9Fg1!
respectively Apart from the samplesynthesizedprepared in the laboratorya sample of
commercially availablgraphene waslsotested The purchased sample shows higher value
of the specific capaance, equal t64.48 Fg 1. Lower capacitance values obtained for the
prepared rGO are the result of a lower redion degree of graphene sample
The Supercapacitorl(prepared rGO) and theSupercapacitor2(purchased rGO) are
assembled using rGO samples on the glassy carbon support. A cellulose separator soaked in
a solution 0,5 mol dm® NaSQ is placed between the electrodes. The testing of the
supercapacitors was conducted by the cyclic voltammetry and chronopotentiometry
methods. The specific capacitance of t8apercapacitorbbtained by cyclic voltammetry
method was 3.49 Fg 1, while the spific capacitance of th&upercapacitorvas 6.45Fg 1.
Besideghe specific capacitance value, the values of the specific power and ewergylso
determined by chronopotentiometry methodror the Supercapacitorithe values of the
obtained specific cagritance energy and power ar8.323 F g 12.393 W s g1 an6.12 W

g 1, respectively. Whereas thebtained specific capacitanceenergy and power for the

Supercapacitor2re 18.81 F g,113.54 W s g &nd0.12 W g Irespectively.

Since theSupercapacitorhas greater specific capacitance and energy, it follows that the
Supercapacitorshows better properties than th&upercapacitorlHowever, much worse
stability with the increasing number of chargkscharge cycles was obtained for

Supercapcitor2which is probably due to the poor performance of the supercapacitor.

Key wordscyclic voltammetrygraphene oxidegraphene supercapaitor



1. uvOoD

Grafen je najjednostavnipblik grafitne strukture, odnosndo je monoslojugljika koji je

identificiran kao zasebna struktura koja ima dobra ISE] v U S} % o]vel ] u Z v] | o,
§ A o]lp <% ](] v.uNa¥ediéneE Syujstvaosiguravgu mu primjenu u raznim

%} EU iJu %o}%opud ¢ VIJE U p JIA}YEJu v EPJi U I} A} 0i]lA]Z

filmova. Ukoliko se grafen primjenjuje warima energije, koristi se kao aktivni elektrodni

us EJ]i o] s} vi “ udugin aktijnimmaterijalimall]

‘o Av v il WE i | %}ZE vu o0 ISE] v Vv EP]i spuW Ppues}
<}o] Jv v EPJli I}ip WEE vST %% i Jv] 1 Alopu]A u@EP pdslv
energije, dok seP u+s} «\efnira kao energijal}ip HE i u}l % E 3] $E}“]

i Jvl] AEG uv %} i Jvl]] Alopuv HE i X h }AP elp%]vy
*U% EI}v vi SYE] IHiJAeipi}]* w ISE} uliel] 1}v vi 8}E]X Kv] ¢ ]»
Pues} }JuPRvI}ig u}Ppu ]e«% } Gm dpe predndstlpred ostalim elektrokemijskim
spremnicima i pretvornicima.o Av] v }*3 § | ep% EI}v vi 8}E i u o l1}o] ]
1}i ¢  u}lpelo ]“8]13]X h%}AEZR Ilopd ]“3 energije kod

*U% EI}v vi §}E ]+3E TakiiunimatGjdliol J§] [}iJu %o @& gafen.

E i “ < |¢Em@ozitigrafera u kombinaciji gnaterijalima poput vodljivih polimera

te metalnih oksida. W@E]susv}esd PE (v }]PuE A } Ep o ISE] vp %
usd EJi o & Ale}l *3u% Vi %}E}iv}ed] “8} Iv iv} u}l pv % E
materijala u izvorima energijePokazalo se da s % ](] v] | %eob\ens Jkod
kompozitaA ] pu } viep v | % ]3 8 ]*3}P A} 0i]A}P % }®MPE ]Jo] u 3
i UM% }SE]I ]8] ] 18] PE (v u psdlu } ]A apadited bu datdd % (]
viT '} 8 }JE]Jiel] u}Pp [AE]i v}es]X

Svrha ovog rada je bilprirediti grafen (rGO)redukcijom grafen oksida (GO) te ispitati

njegova kapacitiva svojstva.K & JA vi | % ]3]Av]Z <A}ied A ul}l pl 1 &]
} JA VIP E'K ] He%oi “V}ed % E}A Hfoceslrddukdije G @gvederXje
kemijskim puteml|} %, AE]i Vv}*3] 6 % E&] 61f£ |}E]"“% Kapacitha p ve E
*A}ieSA E'K}E Vv epud}lu Jlo]! A}os u $E]i X



2.TEORIJSKIO
2.1.GRAFEN

2.1.1. Struktura grafena

Monosloj ugljikau grafitu sastoji se od ugljikovih atoma kagu povezanip } o]l ¢ X
Interakcije u u u}v}eo}i AJu %o }A ghafitpu $ukiury a s obzirom da su slabe

Ju}Pp pip lo]l vi eo}i A i V}P Bed@ 1}5}E puRjiRstoMIgrafena iz

PE (Jedapl v}]v o I8E}vel +A}ied3A 1}i %E}iol ]I }PE v
elektrona u dvije dimenzij¢s} i ]I IA o} A o]l] Jvd & « 1 }Au AESp u 3§ E]
'"® (v i E}u 3«1 u lE}u}o lpo 1}i } o] v} % E}A} ] o ISE] ]8
dimenzije.d }JE &+1 +% J(] v %}AE“]v ]v ]JA] pu ov]Z o]+8}A PE (

one kodaktiviranog uglienaOna iznosR630 n# g 1 za grafena za aktivni ugljeru rasponu

od 1000 do 2000 tagl. D Z v] | AE<3} o]-3udpordeijg sy onom u
HPoi]l}AJu v v} ]iadprpizuodnja je znatno jeftinijas} Ju I % E Vv}eS U } V}el
v v v} i A[]

Z Alop ]Ji p %} Ep ip v v}S Zv}ondkonizalache sldeva giafena 2004.
godine.D upsJuU <A }I } ]13v] rjadgigde dhdre Geim i Konstantin Novoselov sa

« A p ]dVaschester nisu izdvoijili, efdijacijomili raslojavanjemjedan sloj grafita koji su
nazvali grafen, njegova fizikalna svojstva nisu bila poznata. Odnos elektronskih svojstava
grafita i grafena dbro oslikava ovisnost elektronske strukture o dimenzionalnosti. Dok je

grafit %o }o uAhohoslojPE (]38 U PE ( vU i }oi] A}3 } IE ] -E E

ANSEMUISUEVIU PE (v « ugdnow jadidicajz kdje suizvedere E 1o] ]38
ugljikovestruktureW u}l ]3] Abbk wPpi]l}A]Z v v} i A {o}~wErdftnw

strukturuili savijenu strukturu fulerena. [3]



Slika2.1. Pregled nanomaterijala]i i P @& ]Av grafefnfdleren ( lijevo , zelene boje
« U v v} a(AsiediniU oip e]boped) i grafit flesno plave bojd

2.1.2. Dobivanje grafena

Wled}i A v [V % E}]IA} vi R ( v- W) 1%5)u)sS) prigih

ploip pi } JA vi o0]*8] P& (v } i v}ed Av]ZetadaiétaoolauPoi]l U
oo §)Avpristups u oi] v ]i}o ]i] *0}i A PE (v ]I PE (]8 X W
W% *+ JJAIJE ] PE (v Al}l 1A 0]8 83U J<I})E]“8 vi + u}P %
}IJEIu v Ji vp ¢ u}P % @Ave v 3ovadnjp grafena preko kemijske

KAiv Jv }JAvi PE (v ATvi | viPAp % EJui vp 1} 1}u%e

prozirnih provodljivih slojeva,]}u § E]i o U § +<lo ]“S vi Vv EP]i X



'E (v I}i] }JA Vv }83}u P%  Yo}eSu%ol}u % (E]Z Aaskini|A]i] i
vodljivih filmova u elektronici.

'@ (vi u}Pp }ISIUIHIPIE (181U %o E} ey % E] up ]J1-PE (18 v
oksid kgi se dalje raslojava nagrafgie] ~'KeX 'K i u}Pp & pn ]JE& S] Vv SE P
~E'KeX < u]iel] %0}*3u% | } JA vi PE (v ]I PE (]8 i u 8} I}i
masovniju poizvodnju grafena.

Ke]Juv A v us} PE (]85 u}l & «0}i]8] I}E]“S vi u E Iv]Z 3} %
usd} U vi “ o |}E]*8] poSE 1Ap v u 8} Jol u Z v] I} uli “ vi
MOSE TApul i Iv 8v} &1 u 8} } u Z yjjéldawainetstatak) 0]

1“8 vi eo0}i A olsidalé,56,7

GOse dobivaizlaganjem graf oksidaultrazvukuu vodenom medijuPo definicijiu u}l

opisati kao tanki film grafenske strukture raznim organskim funkcionalnim skupinama

kovalentno vezanih na svoju bazu i rubdgika 2.2.) Kv] ploipg pig % FOC vip ~

hidroksilnu (80H) skupinu vezane na baznu ravninu, te karbon{li@i= O ) , karboksilnu

kiselinu( COOH) i laktol skupe na rubovimal6]

Prilikom raslojavanja grafit oksida u GO 3} « i AdiSip vi v *S3EydSuE]

rezultirajulomljenjem listovaegrafenoksidau manje fragmente.

Dobiveni GO topiv je u vodi i organskim otapalima“S}mu }u}Ppu pi %o E]euSv}ies
(uvl 13v ov]Z 1]+]11}A]1Z slu%e]v X D upsluU 1 }P %o @E]epudv}ies] I]e]

defekata unutar sphibridizirane strukture te se grafefils] «u SE o0 ISE] v]u ]i}o 3}
Z pl litu PE (v }e] u}Pp i euvild8] E}i [ ViE8 A} Bi]A}+EX

Kako bi se postigla konverzija GO u rGO provodi se proces kemijske edukpijocesu

redukcije uklargju se kisikove funkcionalne skupine prisutne u strukturi &06bzirom da se

H % @E} ep E pl li plo viipg (pvl ]}vidv }eIR%]? QT o]*3}A PE
lu » Pu ] «SEUISpE2] ujv}ieo}i



Slika2.2.Shematski prikaz struktureafen oksidGO)

WE]o]l}u % E A} viv'KeodigEIK}e3 v } & v] @&}i I1]°]1}A]Z (pvl
lu%]v ] 8} A Jviu Epu v]Z | & }le]lov]Z slp%]v X D usluU
E P ]E VIP } o]l %}e8]1 o } @& *3u% vi o ISE] v A} oi]A}3]’
v v I}o]l} v JvE)Y Py | ulisl]U 8}%o0]vel] 1o] o ISE} ulisl]X KA
dovode do proizvoda koji nalikuje netaknutom grafenu, osobito u pogledu njegovih
§}%o0]vel]ZU u Z v] 1]1Z ] o ISE] v]Z <A}iss A § (diBa®23P}IP]i i
[56.7]

TR N coom

Slika 2.3Shematski prikaz strukture reducirangmafen oksid (rGO)



U kemijskoj reakcijkao redukcijsko sdstvo koristi se natrijev borhidridNaBH, sol koja
« EIT] v]¥koji,se otapa u vodenom i alkoholnom mediNaBH u vodenom mediju
reduci® ]}v A} ]I U paved&ha reakcija 1]v 3] 1] - %e}@lukdja grafen
oksich otoplienog u vodiu}Pp . NaBH i v ip ]vI}éd$hhnjenju C = Gkupina a
L JvI}A]8}e8 p eu vi dnipi KAsljdlesiinih skupinge niska do umjerena , dok
alkoholne skupingeaostaju nakorreakcije

*3} IJTE]“S v] & u ve i Z] GENHWNR}WA}IEIS E lo]lejakihA v
reducensa nema jaku re& Av}es « A} }juU “3} P Jv] 18v]u ]I }E}u I CE
]*% EI]i PE (v }le] X Joi *AI}P % &} « & pul]i i }]18] P
JTA}YEviu PE (vp }JA viu u Z v] I}u Ji1}o Ji}u %}i ]v]Z <o}i A
ulv}z] €& 8] ] *3EMISHEV} *0] v AE+3 I}E]*S Ikenal =« 0 IS
[5,7]

Slika 2.4Reakcija s hidrazinom hidratom

Produkt koji nastaje tijekom redukcije GO, odnosno grafen, sklon je aglomeraciji. Tako je
%} 1 v} H % E} ep E pl]i U'KpA}YJU Yo 1] } Po}u E 1i P
Heol]i J]*% & A vi A} % E] up * %}eS %o & Chdjiprbldémi +o0}i

u}l p JvI}A]SY J1 i 1 }SApviw ui “oi]Modom poput mineralnog ulja.
[10]
dE& ve(}EU ]Ji P& (v }le] M PE (v vIiv v i %E}ui viu }i

°u H EVH S % }E -S}ukargkt@ahaterildba “S} posljedica uklanjanja
funkcionalnih skupina kisika. Analizom je dokazano kako smanjenje udjela kisika dovodi do

% }A v A} abbph petapta sfdomena] % }A  Vv}IP }ui[87] IK



2.2SUPERKONDENZATORI
2.2.1. Pojam superkondenzatora

Elektrokemijski izvori energij@o & SA & ip | ulielp v E PNjipova ulagal fE&E] vu X

A}eSENl i E +ollA}E } 0 ISE] v v EP]i ] <lo ]1“S o ISE
Au% EIl}v vl SYE] 1}i] « i} v IJAip 1 o ISE} ulisl] I}v vI §
Pues} }u v P I}ig U}PH J*%}EN ]S]U [}i ]Ju I % E V}eS % E
spremnicima i pretvornicimaNo, m o |}o] ]v v EPJ]i I}i <« ti}dglawmio ]“3]

nedostatak superkondenzatofalika 25.).[4]
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Slika 25. Ragoneov dijagram

Kapacitet kondenzatorgroporcionalanje % }AE®*“]v] o ISE} U ] } Evus}t % E
U oi v}e3] Jlu p o ISE} U U JATe]l 1 } Huv}“lp o% Euld]A
% Eu]3]Av}e3] 1o ISE]l I}i] e v 1] pl}v vl §JEPU x

#
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Rad superkondenzatoraemelji se na istim principima kao i rad konvencionalnih

I}3v vl 8} X D psJuU & TA}iu 8§ Zv}o}Pli 3}Ju}lPp v i ]IA
Iv ivl A 1Z %}AE“]lv o0 ISE} ] uviP & luaje®}A vifu 1 }F
| % ]85 § ] l}o] ]v v EP]i |}ranii u kgriRlgnzatttc pA jednakom iznosu
napona.

oo sp% EI}v vl §JE] H u}Pp v}ied] %}ZE v]s] uviP} Al“ v
I}v vl 8}E U }v] ep }RGE M oww v %o}vp 1}i] o uK} %0eg]v]]Z
kondenzatom * U}P P %0}*343}3]v} A}o3]U 0] *u% EI}v vl §}E] ou }%o
nanaponod}l} A sX D pPBJMA UJA vi u *u% EI}v vi 3}JE p » EJipg v %
% }A 8] } T oiv AE]i v}e3§]X

Superkondenzatri se sastoje od dvije elektrode, elektrolita i segdara. Eletrode su

v Jviv } Ale}I} A} 0i]A}P u 8§ Eli o A o]l %}AE“lv X Z 1 A
~¢ % @E S}E}ue I}i }e]PUE A % E}o | J}v U v} «%Ei A P] vi
o ISE] v ]ji}plu p Aekyoda.[24,8]

Slika 26. Pojednostavljena shema superkondenzatora

Kako bi se proizveo konkurentan superkondenzator, moraju biti zadovoljeqii ] pAi §]
velika ionska vodljivost elektrolita i separatora, velika elektronska otpornost separatora,
velika elektronskaA} o0i]A}*3 o0 ISE} U A 0]l %}AE“]v o0 ISE} § uo
i elektroda.[4,9]



v EP]i pelo ]“3 v Y cp%VEUN vi BAEEU]S] % E |} <0]i PlIE I

s
9 L a7 6 (2.2)
gdje jeCkapacitet kondenzatora, F,l4je napon,V.

SnagaP, je omjer energije i vremena:

2L (2.3))

ol ©

2.2.2. Podjela superkondenzatora

A% EI}v vl §}YE] ¢ ¢ }IJEIUu v Vv ]V %}ZE v Vv }i li o
dvoslojne kondenzatore (EDLE electrochemical double layer capacitor) pseudo

kondenzatore .

Elektrokemijski dvoslojni kondenzatopohranjuju energiju u obliku elektrokemijskog

dvosloja na granici faza elektroda/elektrolit. Na elektrodama se ne odvijaju redoks reakcije

% | %ouVi Vi ]Jo] % @E Tvi vi sp% FEI}UPuI &} o [EKpehovE X

AE+3 pu% EI}v vl 8JE o0 ISE} eop JIE v } 18]AV}IP pPoi
% JAE“IVH U *AEZY %o}t*3]1 vi Ale}I]Z AE]i v}e8] «% 1(] VIP | %o

Superkondenzatorkoji pohranjuju energiju brzim i reverzibim redoks reakcijamaazivaju
se pseudokondenzatorOni mogu pohraniti A |} o] ehergijepo masiu odnosu na
EDLC4,9

2.2.3. Sastav superkondenzatora

Najzastupljeniji materijali koji se koriste za izradu elektredperkondenzatorau metalni
oksidi,vodljivi polimeri irazne vrsteugljika. U postupku izrade superkondenzatora i A Tv]i
i % E}v ], a $Bbidnmaterijal 1}i P | & I§ E]JI]JE ip Al}l AE]i v}e§]



kapaciteta Supekondenzatori za visokoenergetsku primjemahtijevaju ugi] v o ISE}
%% EJlo v P }u SE]i %}E ] %o akiopyuglienawi] viPloi] v]Z Ao | v
nanometarskih dimenziah Poi] v] u rf&an@siseau obliku paste na metalpodiogu “ S}
JAY 1 3} Iv i%PBRA  vi 1}vE 13 v}.Kaks %i pEmanjio utjecaj kontaktnog
otpora, UPoi] v] u Se<&}icol}u ]wpdjivimdodatcimal[4,9]

Superkondenzator se sastoji odijgvmetalne elektrode na koje je nanesaktivni materijal
JTu p YA 1} (JEU]E v]Z o ISE} - urenjend]u elektrdit Aktivni

ugljen nije najpovoljniji materijal za primjenu u superkondenzatorima jer su dimenzije iona u
}18}%]v] 3} A V P} %}E p [3]Av}uspBkivnvmaterijbl 8P 1E 10} P
u potpunosti iskoristiti a timeje og@E e *% J(]1 ¥ ]38 X v fwSE]A vi
Heui E v % E}v o 1 vip u s EJ]i o caktivipin %o} AUE “]v}uX

i 08V i %}AE“]v } ] V}P pPoi V}P % E2¢} a@nog aktimbglv iii u
ovisno o tehnologiji proizvodnje, u rasponuge 1000 do2000m?gt X KeJu i } o]ly % E “I
aktivni materijalil  epu% @EIl}v vl §}E + JIE pi ] n} o]llp Aol v U %o0
filma. Dodaje mu se do 20 9éziva(teflon, celuloza itd.) radbolje kompaktnosti elektrode
Debljinasloja v %0}i Jv}i o ISE} ] u}l 151 } i1 u]lE}lu § E ~S vli]
mikrometara (debeli film).Kod tankog filma pvpus Evi] }S% }E otpdomv i

elektrolitom, akod debelay filma ovisi oporoznasti sloja. [4,9]

prazan kondenzator pun kondenzator

o R0
) oy
§ | o D
kolektor 8 :F% ‘ ‘?\ : (cé.
&) e =S

=g oS Sere 8

@) : i . <i‘
) =4 S
r)gg i .’ﬁ:
8 = - o o
(& s DR
B0 = (S

P -

@\ oo

elektrolit solvatirani

polarizirane solvatirane molekule

separator 0N

slucajna raspodijela iona zrcalna slika raspodjele naboja
iona suprotnog polariteta

Sika 2.7.Shemaprocesa%o uvi vi | %o @pkvkondenzatora
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<1} ]+ ]Il iP } IE 31] «% }iudrbtnihglekikdda kendenzatora, potrebno je

prilikom dizajna Kkoristiti porozni separator kao razdjelnik. Ovisno o izboru elektrolita,
separator bi trebao biti tanak iliE 113} % }E} v 11} ]} ET A} E 1po3]E ip
dI} U ]JSv}i % E]o]l}u } JE = % €& S}E Ju §] v pgup ] vi P

| } ] Alopu vX » % E S}E] sp v i “ v ]Jviv]} opuo}l[4]] }i  Vv] %
Ei “ }JE]“Sv] §lp] o ISE}o]8] s | o]i A Z] E}le] :SK,s ] oput
1} 1}i]Z + %o )ebdha od samo 23 VX + }P &}P i Pue3)} v EP

superkondenzatorae }@EP vel]Ju o0 ISE}o]8}uU I} 1}i]Z «3\%3)45]13] & (%o} V]
puta v } Pues} v EP]i *u% @Eiddenimelé}rditom “3} % E}]lo 1] ]I

i v 1 1M

2.2.4. Karakteristike superkondenzatora

Iz Ragoneovog dijagramayidljivo je eU% EI}v vl 8}JE] | pllu ig %} Ep i
I}VA v ]J}v ov]Z I}v vI 8}E ] & E]li X hv 8} Iv iv} A Ju | % ]
konvencionalne kondenzatore, supgrk vi S}E] i}* pHA]i bW VA @i} e &F}e8] Pues}
energije baterija srednje i W&e klase te gorih o v .l Osnovni uvjeti koje moraju

I }A}0i]8] su% EI}v vl §}E] +pn coi W A o]l 0 ISE}vel }85%
elektronska vodljivost elektroda, velika ionska vodljivost elektrolita i separatora, mala

deblina separatdE ] o0 ISE} U 3§ A o]l  %.) SGetikondezators E }

| E I E]I]E ip <o0i 0 ISE] v <A}lie3A W A o]l <§Epui ]i]iv
E *%}v E vV 5 uU% E SHE U A o]l i Jvlv sv P U EI} v ]ivi
iuip JTE 118} Y E (1111 <AYie8A 1} “8} uyW u o u < U }8%}EV
v o EI]1 38 “l usdsoUV]i %}3[@ v} } ET A vi

11



2.2.5. Primjena superkondenzatora

Superkondenzatori se koriste kao izvori energije za integrirane memonpkioprocesore
1}3i] v 1 Z8]i A ip } &T A vi X h eu% EI}v vi 8}E A ]Z Ju vi]i
}% S E  vi 0 ISE] v]Zz ] Z] €] v]Z A}iJo U 8 ES E] I}VA v ]]
telekomunikacijamas 1 <lo ]“8 vi & P v & 1§]Awi Sipe@®Rdgnzatori su
prikladan izvor energije kalP} i SE}“]Jopn % }ZE v} % E 3] A o]luy ev |
vV EP]ipX D}Ppu » I}E]*8]18] U %}SE}" 1}i o ISE}Iv] ] 1}i 1 z3i A
*U% EI}v vi 3}E] JUIPU Hip}% @}Iud}ivi]ZTI]AS E]i Jo] I}TE]“S vi
§ Eli U % E}ITA} vi] uE i X WE]Jui E }A IA]Z pE i -p E
(}S} % €& S]JU 1 u E U JPE Is]oll}} |6 ®EEI PHBXE]Jui v eu% EIl}v
jeindustrijagdje sd}E]+8 n E Pupo ]i] IA 0]8 8 v P U %}ZE v] o ISE
] AL SE} o ISE vu Jo]l] I} &1 EAv} v % i vi o ISE}v] 1]Z p@E
primjena superkondenzatora u kontroli stabilnosth 13E} v EP Saijastava9]

23 /<> < sK>d D dz/:

231. Clo] | A}os u SE]I

]Jlo] I A}o3 u S8E]i i o0 I8E} v ols8]l |l & Zv]l ui & vi p I}iJu i
promjenjiv potencijala signal odziva struja, koja se mjeri kao funkcija narinutog potencijala.

U Jlo] 1}i A}o% u SE]i] *]PVv 0 %} i uli vi esui EX K o]l ] AE u
signala %} p u}l 18] & 10] ]38 X Kev}Av] i % E]v 1% U © %0}3
linearno mijenja SAE u viu ] 3} } %} SV}IPE&IS WV Ilivo WP %}S v ]i o L
Ewon, | natrag.Rezultat je ovakve linearne trokutaste pobude elektrokemijska reakcija na
elektrodi, a registrira se kao strufotencijal krivulju KE krivulja). Brazia promjene

%}3 v ]i o u}l e ulivid] pu “l]E}Iu }%e Pp % i }A 3 Zv]l %
kako sporih tako i vrlo brzih elektrodnih rezjla.[1,2,4]
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Slika 28.a) Signapobu p  ]Jlo] 1}i A}o3 WP¥@®]i}] [1PAe p voJtaoiettijii

232. WE} ] ]lo] | A}os u SE]i

Najjednostavnija elektrodna reakcija odvija se u dva stupnja: difuzija reaktanata do
0ISE} U] %E]i viev }i v %}AE“]vp o ISE} X
WE} ] I1}i] e }YAJiipv oI8E}] 1T AE]iu ui & vi Jlo] I}u A}c

mogu se prema brzini prijenosa naboja svrstati u tri skupine:

1) WE]i vie v }i i %puv} EI11'} 1(uI]li U % * v %}AE“]v] o |
He%}*3 Aoi @& Av}s 1 v E Eve3}A}u i v T }uX h 8}u eop ip o
E 15 vE } %o }AE"“]wreveozibBaiE jroces.

2) Prijenos naboja je f@ spor u usporedbi s procesom difuzije. Obzirom kako je izmjena

naboja spora, struja slijedi Butitolmerovu kinetikut ireverzibilan proces

3) <} % E} ¢ 1}i] *« 1} uo0]Z EI]v %E}ui v %}3 v ]io %}v
porastom brzine pokazuju} *$p% vi } @& A EI] Jov}P %}v “ vi U v A v
kvazireverzibilan procefl,24]
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2.3.3. Reverzibilni proces

<} % @&} <+ }le] 1i U Vv %} Slp SiX I} %}S vi]io & v o I
negativniji od standardnog elektrodnog potencijala redskstava elektroaktivhe vrstef),
IE}  o]ip % E}Si e u} }evIAv e3ENI X "E§ Vv E V] %}3 v ]i 0

vrijednost potencijala anodnog i katodnog strujnog vii.

Prema slici 2.9., @zitiviranjem potencijala elektrode raste brzinglektrodne reakcije

el ]1i X W} Jvi 8 ] ui Eoi]l]A «3Epi IE}I olig ] v A}o3 u}F
krivulje odziva. Kad potencijal elektrode postigne dovoljno pozitivhu vrijednost, dolazi do

SE vus v }le]l Ji <AlZ 3] @®e)EN-3OPIGE}V B(PA]ilu JT }3} %]V
odziva ima stoga maksimalnu vrijednost. Procesom oksidacije, iscrpljuje se reaktant iz

otopine u sloju uz elektrodu. Dobava difuzijom opada, i postupno se smanjuje struja odziva.

< I %o}eS]PvuS l}vijavEo¥}§ ¥E] Vv *]Pv o}u %} B U %}S v ]i 0 o
v P S]JAJE S§]X E %} SIp %@E}ui v eui & <]Pv 0o %} u U %E}
i %}S vi]io olISE} i} puAJil Iv 8v} %}i]8]1Av]i] } (}EuU ov

negativiranjem p& v ]Ji o o0 ISE} U % E] o]l A u} « (}&uU oviju o ISE
E }le eue3 A o0 ISE} IS]JAv AE-3 X d %} Jvi 0 ISE} v] % E
}oll U “8} i pl %}AE“]vp 0 ISE} +3A}E v % E} <}u }le] i
strujaU 8iX eSEpni E pl ]Ji X Di E v «3Epi } 1JA U §iX +3Epi o
struje procesa na radnoj elektrodi. Daljim negativiranjem opada struja oksidacije i raste
eSENI E& pul i X "SEpi 0]i %o}e3 i | 8} $ M i@ WSP } Y6dEeS]V}
maksimalnu vrijednost. Daljim negativiranjem elektrode, struja redukcije kontinuirano

}% U i E o ]o E%oipi }3}%]v pl %}AE“]Jvp o ISE} v }le]
W}edpu% v} *SEpPi  0]i 1% v ASEJL24]}5 }ev}Av <3E
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E.. E PN

Slika 29. Reverzibilni proces

< % ]13]Av} % }v “ vi I}i ¢ }JA peoli v Jivil]lllivi olI8E
ull ¢« 81} & }%]* 3] }A}u u 8} }JuX WE] 8}u + pu eop ip ]
%}v “ vi }]JA } 1]A }%]e v |E]A100Zbag btpora foiduininh u stavu

ull 31 3} (JEuU 1i | % JHNAVIP I} B E]l 1 v}. MEdHalickijiu 1

% E]o]l}u } Ali vi & }le E I ]i Juip o] v }IYIJA 1} eped Al p I}i
izbijanja dvosloja nazivaju se pseudokapacitivni materijali]Z}A} %o}v “ vi i Jope3E]

krivuljom 3.[2]
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Ok=zidacija

FRedukcija

Slika2.10X ]lo] 1] A}o8 u}P® uW iX ] ov] I}v vi 8}EU X I}v vI
otporom, 3. superkondenzator s pseudokapacitetom
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3. EKSPERIMENTALNI DIO

3.1.Dobivanjegrafena

Uzorak grafen oksiddobiven je raslojavanjem grafit oksida u redestiliranoj vodi
IJE]“S vi u HOoSE TAp v lu% 0i]X <}E]“S v i MI}E | PE (]38 }le]
% E]E Vv p o (slike 3L. Beéctra/Por porozna membrand} 1“3 va dijalizu.
WE] S}u i uu v V %puvi v }S}%]viu PE (v }le] S 1 M
E +38]0]E viu A} }uX “ i %o}*3 Aoiv v u Pv Selp uli “ o] p ]
v U “8} % E]I 121 Bvakbdan jedbilo potrebno zamijeniti redésinu vodu.

SEM HV: 20.0 kV 'WD: 9.92 mm

Date(midly): 06/13114

View field: 125 pm

Slika 3.1. a) SEM snimkaorka GO b) AFM snimka uzorkaQ
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Slika3.2. Dijaliza otopine grafen oksida.

Osnovni dijelovi aparature za redukciglika 3.3.)

- Trogrla tikvica
- Uljna kupelj

- Termometar

- Centrifuga

- Magnetskau i o] <« PE]i wu

Redukcijom grafen oksida s NaB#bbiven je grafen(rGO) Otopina grafen oksida u
redestiliranojvodi, (500 mL \{grafen oksid)=0,4 mg/m). zagrijana je na 80°C te je nakon 30
minuta dodano 2 g NaBHOtopina je ostavljena u wpj [p % 0i] % E] 61£ e<o0i
Nakon 4h, dobivena je suspenzija crne boje.

18



Slika3.3. Aparatura u kojoj provedena redukcija grafena

}IA V. epe% vili i (JoSE]E v IE} (]Jod8 E % %] EU 13
}JJA V]I PE (vi sp“ v p A lppu 4dahdpri tem@dratliivod 60°C. Nakon

toga je dispergiran u-netil-2- %] E }o] }vu ] 8§} S I} i grafettaw su$pehzjjv

iznosila 5Smg/mLX } JA v epe% vi]i i Z}u}P v]i]@EupeljutejeadkBnl Ap v}i
toga naneseno 10R.ili 20 R_suspenzije v % }AE“]Jvpn o ISE} } & j® *S}P uP
elektrodaep v g A Ippu cp“]}v]ip % E] 8 u% E SPHE] } O0if X E § i
staklastog ugljika modificirana grafendsiika 3.4.)

Osim grafena pripravljenog u laboratoriju u ovomdu je ispitan i uzorak komercijalno
dostupnoggrafena(Graphenednc.).
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Slika3.4. PrikazGCelektrodana koje je nanesen uzorakafena

iIXTX /+%]3]A vi o ISE}I| uliprehijetihlalekirada

Ispitivanje elektrokemijskih svojstava pripremljeniho |8 &} % E}A} v} i u 8} }u
]lo] I A}o3 u0,5@&dlidmfiotopini NaSQ.

Di E vi *g % E}A v 1}E]*S | $%oPIA BBuS AP E}PE uluX
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Slika3.5. Aparatura za elektrokemijska ispitivanja

Osnovni dijelovi aparature su:

-potenciostat: EG&G Princeton Applied Research, model 263A

-% EIPE ul Jlo] Ilp A}od u SE]ip ~ ' WE]v 3}v % %o0] Z
-}*} v} & pv o}

-0 ISE} uliel o]i

Sva mjerenja su provedena u troelektrodnom sustavu koji se sastojao od:

-radne elektrode:

-elektrodastaklastog ugljika modificirarsa slojem grafena- %o } A @& £]0;2d4?)
-protuelektrode:
-PtoJu %o} AAET trt, U
21



-referentna elektroda:

-1 ] v I o}Juo 0 I8E} ~e< oX

Priprema elektroda:

Radna elektroda, elektroda od staklastog ugljika je prije svakog mjerenja polirana
AbO; prahom @@ A iUii Rue } IE ovVv}P «ii 11} ] « plo}vl]o %}AGE
]*% E v E +3]0]E viu A} }Ju 3 }u“ v p S-lviprip@emasy o ISE
i S 1} E %}HKEEVS] ].1*% E 3]

]lo] I A}o3 u SE]i * % E}A} Jo %} HAI SJu W
X %} Sv] %o} SENTLBIWV
X 1}v v] %}S )+ 60B/MO0,8V
X brzina promjene potencijala:@ 10, 50, 100, 300 i 500 mV-s

3.3.Priprava elektrokemijskogupeikondenzatora

Elektrokemijski kondenzator je sastavljenadktroda staklastog ugljika na koje naneseno

10 pL suspenzije grafenX o ISE} et 1 8]Ju %o}i ]votegini]G,%ohsl dmt p

NeeSQ § u pe} v} *%}i v U « Slu i Jlu p vi]Z eui “8 v OMO
Vu} Vv i }8}%ISQUXEd I} o0}l v uKkdijasjg,@a zdjelicom redestilirane vode,

Il SAJE V P %0 3] vk AGE J p « Z Eu s8] I1Ju 1 8AE u |1} ]
c % E S}E “8} poi X <E i A] 0 ISE} -u IE} }ISAI&EVIAE 1]
prikazano na slici 8.
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Slika3.6. Sastavljeni superkondenzator

Tablica3.1. Oznakeelektroda i superkondenzatora

METODA
NAZIV ISPITIVANJA UZORAK1GO MASAGQ mg
Hektrodall Ccv % E]E Vv |0,05
Hektrodal2 CcVv % E]E Vv |01
komercijalno
Hektroda22 CVv dostupan 0,1
Qperkondenzatorl| CV KP % E]E Vv |01
komercijalno
Qperkondanzator2| CV, KP dostupan 0,1

CVt Jlo] |

A}os u SE]i

KP- kronopotenciometrija

aktivni
materijal
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4. REZULTATI

4.1 ISPITIVANE/OJSTAVA> <dZK D dK KD /<>/ < sK>d D dz/:

4.1.1.IspitivanjeHektrodellu S} }u

0,20 4
0,15 —
0,10 —
0,05 —

0,00 +

I/ mA

-0,05
-0,10
-0,15 +

-0,20

—-1-05V
—-1-0.8V

1lo] | Alo& u 8E]Ji

-0,25

-1,2

-10 -0,8 -0,6

T T
-04 -0,2 0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

E/V

Slika4.1. ]1o] 1] A}o$§ BeRt@Edalllsnimljeriu0,5moldn®NaSQ u v Iv  v]u
granicama potencijalari @50 mV s

C] I &j voltamogrami na slici 4.Jrikazuju odzivHektrodell Ispitivanje je provedeno u

po EU i %}S v-liVao @8 V uz brzinu promjene poteijala 50 mV s.Vrijednost

SSEpui e+ v ul]i vi

V% 18JAUVIU %} Ep ipn %idgogvpdiasia Strujk
dolazi pri potencijalimaozitivnijih od 0 V u polaznom dijelu tJkI}P A}o3 u}PE&E u

]

%0 C

potencijalimanegativnijin 0d-0,0 s u % }AE Sv}u ]i ou ]Jlo] I}P A}os u}PE
donekle razliktip }AJev} } J*%]5]A vIiu %} EM ig %13 v ]i o X
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Slika4.2. ]l1o] 1] A}o$ WBeRtded] snimljeniu0,5mol dn®NaSQ % E] v Iv

W E A

v}

—— 10 mV/s
—— 50 mV/s
osd | 100 mV/s
] 300 mV/s —r
-
044 |——500mV/s — /
03 ////’// /
] - /
0,2 /
oo ] L
E —— E—
= 00+ 7“
0,1 - — -
-0,2
4 /,//
-0,3 f/,/ﬂ'///
044
T T T T T T T T
0,0 0,1 0,2 0,3 04 0,5

brzinanapromjene potencijala

]+ % ]8]A Vi

]lo] l}u

v]u

AF 0l Ju E4Bdiineu présmfErie

potencijala.Raspon brzina promjena potencijal@ bio je 10-500 mV 8. Vidljivo je da je

vrijednost struje u laganom porastu s promjenom potencijala te da struje rastu s porastom

brzine promjene potencijala. Kod svih brzing JA v} i

} vieviv

uli vi

« Iv iv} AE]i

V}eS eSEWNI

} E} |

%0 ]é]AV} %o}V ¢
e %o E}Ui VIU %}S Vv ]
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4.1.2.IspitivanjeBektrode12u $} }u Jlo] | A}os u SE]i

—-1-05V
—-1-08V
0-0.5V

0,2

0,14

0,0

1/ mA

-0,1

0,2 1

B3+ 7T T T T T
-1,2 -10 -08 -06 -04 -02 00 02 04 06 08 10

E/V

Slika4.3. ]lo] 1] A}o$ WBeRtBdalPsnimljeniu0,5mol dn*NaSQu v Iv  v]u
granicama potencijalari @50 mV s

Slika4.3. % E]l Tpi ]lo] 1] AloBekirpfuB2 w E o] ]8]Ju PE v] u %}3 v
Ispitivanje je provedeno pri brzii0 mV &. Struje sukonstantne i ]*%0]3]A vIu %} E Y |
potencijala.Do blagog porasta struje dolazi kod potencijala pozitivnijih od 0 V u polaznom
dijelu cik] I}P A}o$ u}P E potedcijgla negativnijih 0d0,2 V u povratnom dijelu

]lo] 1}P  A}o$ u}lBo@veni Xrezultati se ne & lo]lui Iv iv} } ]1o0] I}F
voltamogrameElektrodellispitane u]*S}u %o} f®iencjala.
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0,8

0,6

0,4

0,2

1/ mA

0,0

0,2 1

0,44

-0,6

—— 10 mV/s

—— 50 mV/s
—— 100 mV/s
//7 300 mV/s
_— —— 500 mV/s
-
— /
_ /
_/_/_/_,_/d* 7
////
T T T T T T T
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5
E/V

Slika4.4. J1o] 1] A}o$ WBHeRt@Eded? snimljeni u0,5mol dn®NaSQ % E] v Iv

brzinanapromjene potencijala

v]u

Slika4.4. pokazuje rezultatespitivanp elektrokemijskih svojstavédektrodel2 ]l1o] |}u

A}lod u SE]ilu % E] & Io] ]5]u

E1]v u %8 @} ii v %% 36WAidioo }
0,5V.Raspon brzina promjena potencijal@bio je10-500 mV 8. Vidljivo jeda je vrijednost

struje lagano rastes porastom potencijala te da struje rastu s porastom brzine promjene

potencijala.
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4.1.3.IspitivanjeBektrode22u $} }u Jlo] | A}os u SE]i

1,04

08
0,6
0,44
02
0,0

1/ mA

-0,2
-0,4 1
-0,6

-0,8 1

-1,0 1

41,2 4

T
-1,2 -10 -08 -06 -04 -02 00 02 04 06 08 10
E/V

Slika4.5. ]1o0]vbltamogramiBektrode2 snimljeriu 0,5mol dm3N&SQ p v Iv  v]u
granicama potencijalari @50 mV &

Slika 4.5. prikazuj ]l1o] 1] A}o$ u}P E Hekt®r@e22 u & io] ]§]Ju PE v] u
potencijala. Ispitivanje je provedeno pri brz60 mV ¢ X ASEpni g uv}iP} Al* p ]*% ]38
%} EMU ig %}S v ]i oElektredall} Elektrodel2 Struja je u polaznom dijelu
voltamograma konstantna, @ naglog porasta struje dolazi pri potencijalippazitivnijin od

0,4V. Upovratnomdijelu cik] 1}P A}o$ u}drGa kontinuirano raste.
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—— 10 mV/s

] ——50mV/s
20 ] —— 100 mV/S
T 300 mV/s
1,5 -
1,0 -
1 I — 7
_— /
0,5 1 s
< S
E o004 £
= —
0s] ———— 4
-1,0
1,5
-2,0 T T T T T T T T T T T
0,0 0.1 0,2 0,3 0,4 05

Slika4.6. Jlo] 1] A}o$ WBHeRtBdea? snimljeniu 0,5mol dm3NaSQ % E] v v v]u
brzinanapromjene potencijala

Na slici4.6. % E]Jl 1 v] ep & Tpos 3] ]labbiverA¥%e@& u EEHK] [3]Ju EI]v
promjene potencijalau granicama od V do0,5 V. Raspon brzina promjena potencijalg,
bio je 16500 mV $. Vidljivo je da je vrijednost struje kdgektrode22 v $v} Anego kod

Elektrodall Elektrodel2e struje rastu s porastom brzine promjene potencijala.
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4.2.ISPITIVANJEVOJSTAVAUPERKONDENZATOR

4.2.1.spitivanjeSuperkondenzatoralu §} }u Jlo] | A}o3 u SE]i

0,06—.
0,05—.
0,04—.
0,03—.

0,02

1/ mA

0,01
0,00
-0,01 1

-0,02 1

-0,03 — T - T - T T 1T T T T T T 1T T T 1

Slika4.7. Jlo] |] A}o3 u}®@Erkondenzatorlu0,5mol dm? Na&SQ, pri G50 mV
S—l

Slika 4.7. pkazuje ]1o] 1] A}o3 u}®iEErkendenzatorksnimljenpri brzinipromjene
potencijalaod 50 mVs 1u granicamapotencijab od 0V do1,2V. 1z dobivenog odziva vidimo
dajeeSENI % E 3§ Tv} I}ved v3v H ]*%]3]A vl]u PE v] u %}3 v ]io
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4.2 2. IspitivanjeSuperkondenzatorainetodomkronopotenciometrije

Slika4.8. KA]ev}e3 Vv %}v } AGE uvpl JoiTvi EIv Jlog=s %o pvi Vi
20 A zaluperkondenzatorl 0,5mol dnt® NaSQ

Na slici 4.8. prikazana je promjena napona u vremenu, odnosno kronopotenciometrijski
odziv, tjekom% E} ¢ %opvi vi ]Qpc@Rondenzaioral Wuvi vi ] % E Tvi vi i
provedeno u rasponu potencijala od 1,2 Rrilikom punjenja superkondenzatora napon

IJVE]VU]E v} E 3 U % EJo]l}u % E Tvi vi v %}v I}VE]VU]E v} %o

Na slici 4.8se vidi daAE]i u % ESlupakondenzatorals %}A vi u E}i Jlope
E 3 % %o I }JP % @E}ui v Ao Tv}e3] pu epe3 Ap 3]i 1Ju 1% E]u
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4.2.3. IspitivanjeSwperkondenzatora2u §} }u Jlo] | A}o3 u SE]i

Slika4.9. ]11o] 1] A}o3 u}®Erkondenzator2u0,5mol dn®N&SQ, pri &50 mV s
1

Aol dXBX % @E]l Tpi  ]lol IJoAJod ZJiPIG W aSdEdrkoridenzator?
pri brzini promjene potencijalaod 50 mV s 1Dobivena je gotovo konstantna strujari

ispitivanju u rasponu potencijalaod 0 Vdo 1,2 V.
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4.2.4. IspitivanjeQuperkondenzatoraZnetodomkronopotenciometrije

Slika4.10. KA]ev}e3 v %}v } AE uvpl JoiTvi EIv Jlop=20@uvi vi ] %
zaQuperkondenzator2i 0,5mol dn1® NaSQ

Na slici 4.10.]1 }AJ]ev}e8] v %}v } AEG uvp I E Io] 15 Jlopes %op\
Quperkondenzatora®) p} A ujde vremena punjenja¥%e E Tvi vi <l @} MNip wi u

brojem ciklusa.
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43. /I"W/d/s E: heKZ < E&'K WZ dZ EKD > <dZKE”"<KD D/<ZK"<

a) b)

Slika 4.11SEM snimka uzork@&E 'K ¢ v I}V % E]% E u ] <« v I}v v v}“ vi ]
suspenzije rGO u NMP

Na slici 4.11. nalazi se prikaz morfologije ddbv % E SE Tv}u o |3@EKopkodhu u]lE
~ADe |l PI}E | E'K V I}V % E]% E u ] v I}v § o}l vi ]I epe% vi]i
v }JE v u}E(}o}Pli | E I8 E]*3] v | PE (vel «SEUISHE X
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5. DISKUSIJA

I[TAYE] v E&PJli 1 pllu ip Iv  ivp po}Pp <A 1} v Aviu T]A}Sp 8
potreba za njihovim unagr vi u W e<lo |zahtjevima v “vi § Zv}o}P]i X
Elektrokemijski izvori energije su neophodni u radu prijenosne elektronike, ali isto tako
nalaze primjenu kocc$ ]}v Ev]Z W@upuiekktrokemijskih izvora energije spadaju i
superkondenzatori. Toop pH@E @] 1}i]  ipATwdv%ke J(] vi v Pp p } viep
§ &]i U o] u}Ppu pelo ]1“S]8] u vi 1}o] ]v v EP]i X ~"§}P
]+3E 1]A vi + Joi u % }A 1}o] ]Jv  pelo 1S v v EP]i I}
Ei “I1}E]“S v] usd E]i o p «uha (& Bkiivniviighendl] koji se odlikuje
izrazito velikom% }AE “]Jwdu Jov}“ pu “3} }vipeke EpAcitete veliki broj ciklusa
%o UVi Vi ] % @E Tvi vi X KeJu , EJABP odP dwa updtrebu kod
superkondenzatora su metalni oksidi i vodljivi polimeri koji « it v IJA ip ]
pseudokapacitivni materijalilfl]. Ovi materijali }eJu “3} ep s3u}Powvjuelo ]1“3]3] A
1}3o] Jv. v EP]i p } viep v 18]Av] pPoi vX Z 1A}i u v v}§ Zv}o}P
LU eH% EI}v vi 8JE]Ju % 0 g o I1}E]*3]8] pPoi]l} A ihvev} Ji A ]

upotrijebiti samostalno12] ili koristitiza malifikaciju pseudokapacitivnih materijald]|

Svrha ovog rada bila je prirediti rGO iz otopine GO te ispijagova kapacitivha svojstva. 1z
0]8 E SUE i %o}lv &} e % E} ¢ & pll]i 'K }A]i }o I*
temperaturama p] te je stoga redd ]Ji p }A}u E H % E}IA} v I} OIiE X /e
pokazalo se da je stupanj redukcije ovisan o pH vrijednosti otodifeda je u sklopu
eksperimera koji se provodi u laboratoriju kod raznih pH vrijednosti u ovom radu odabrana
vrijednost pH=81]. Pri navelenim uvjetima provedena je redukcija GO s Naducensom
% EJ]o]l}ui R -eu }8}%]v 'K } ]A yod@Esnd S }Fbog prisustva
kisikovih funkcionalnih skupina (sliRa2) GO je topiv u vodia sobzirom da se u procesu
redukcije uklanjaju kisikove funkcionalne skupireste hidrofobni karakter produkta zbog

P up e eu Vigi 3}%]A}e8 & ¢ % @E} pld pltv vl 11T A0 I} E\

w

Vrsta kisikovih funkcionalnih skupina koja je prisutna ndgg “Jv] 'K 8 u Z v]i u & pl ]
i} HA]i | v]ep B %0}S3%opv}IeS] %o}iv §]1X W}es}i @€ l1o] 18] u} o] I}i
Hofmannovog, Ruessovog, Schddtzehmovog, Nakajim®atsuoov, LerKlinowski i Dékany

modela[5,14. Uklanjanje kisikovih funkanalnih skupina ovisno je o vrsti skupikeja je
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prisutna na GO(hidroksidna, karbonilna, epokskarboksilna) 15, 16, ali isto tako je

pokazano da je bitno da li se skupina nalazi na vanjskom rubu, defektu ili unutar ravnine GO

[5]. Kod redukcije hidrzn hidratom v i “ % @& o P v u Z v]i u % E]l,1 v i v
u kojem se uklanjaju epoksi skupini. J. Shini suradnici 15 su pratili redukciju uz

upotrebu NaBH, |} E ]+ XP$ spektiskopiju gdje supokazali da je redukcija ovisna o

l}o] Jv]l] } viP B 4 ve X <} wviuvi]J]Z lI}o]l]]Jv & u ve plo}vi
elp%]v U I} A 12 } &1 }“o}i } } 8Vv}P euvivi « EIi |IC
§ ep i o0}u] v} puplo}vi v %o}le] 1 | @M.IAEy@ami seitadfiic] \L6] su

%}l 1 o] I}E]* MMRi spektroskopije da su redukcijom s Naipuno uklonjene

% }le] elp%]v U Tv iv} i esuviv pl} Z] E}le] v]Z lp%]v U %o
| & }v]ov elp%]v S i eeu viv pl]} S E X h 0o]s B-Sp@E] i S I}

uklanjaju skupine u ravnini GO u odnosu na one na rubovamna [

i} 0} }E Wl ]i 'K viol* i %}3AE ]§] I}E]“8 vi u yWA %
1}3i o u}l } & ]8] ] I1}i elp%]v ep plolvi v X D pdJu p }A}u @
nav v u 3} A i %} % E}ui v] }i }8}%]v 3 Vv 3 u oip %}A
| E IS E % E} puls 1 loip v} i }*o} & ul]i X

Nadalje, GO pokazuje visoke otpge se oksidacijom grafena gubi kontinuitet unutar sp
hibridizacije odnosno smanjuju se?sgomene <}@E&]“S vi u u §} ]Jlo] I A}o3 u &
mogue je | loip doddzi lido nabijanja dvosloja“$} e }P} 18] i Jv} g eop ip |
PE (vel *SEUISHE %o E}A}Nh tendlfid®hay p ¢ idEako pu jgdi] } o}

do % }A  vidorfena.Usporedba} 1JA 'K ] E'K p ]lo] I}i Alos u S§E]i] v
AXiX h eop g PE (v }le] eSENI et %o} ]JIviep c0] v eSEpi u
eSENI Y eop ip E'K Iv v}

D}E(}o}“l 1EHIB]l E'K T JoiTv ey %lu} B % E SE Tv}P o ISE
Dobivenajev }E v *SEUISUE W E I'KE]EBIK ~«o]l iXi ] dXiiXe %o
I loip 18] S]i 1}u %o ®} « & pl ]i v]i }“o} } Po}u & ]i E&'K
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Slika5.1. ]1o] 1] A}o3 u}PE u IGQoGAnapdai] } WS & } 11A0F+8 WS
mol dn® NaSQ [1] .

0ISE} %E]E v P }A}u E M *p J*%]3 v u 3} }u Jlo]l | A
I JoiTv Ale}l +3Epi “3} @pipo BE] v % E}A} vIeBlikE'K u § d
4.1-4.6.) Uz todobivene su konstantne strujo} %o }S v ]ijeokardlddristika dobrog

| % ]3]AV}P %RvE]vi }“o} } (JEU]E vi JIE 1T v]Z «3Epiv]Zz
karakteristika odvijanja redok€E | ]Ji v } E viu %}3 v ]Ji opX ~8}P « wu}l
kakoprilikom polarizacije elektrode dolazi kontinuiranog nabijanja elektrokemijskog dvosloja

li % }eoi ] ep | % ][3]Av 3Epi X E “8} JIE 1T v]i] %} E 3 &
potencijao  u}l ]3] %o}eoi ] } 1 ]ili rddoksufeakicjje zaostalih funkcionalnih
skupinaX h <o fekigode22 (slika 4.5. 4 % }AE Sviu ]i op Jlo] I}P A}os u}P@
i JIE 1T v]i %o @Eijeupo poterciilu u odnosu ralektrodulli Hektrodul2(slika 4.1.

i 4.3). Ovo bi se moglo objasniti promjenama u poroznosti materijala koje se javljaju uslijed

polarizacije elektrode.

/T Jlo] I}P A}o3 u}P®E u u}Pp i } & 18] plp%vp 1}o] Jvp pelo ]
AE]i v} «%kapbitetalelektrodeprema izrazu (5.1.)8} i % EJl 1 v} p 8 o] wu
5.1-5.3.
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(5.1.)

Gdje jeG *% (] v] | % ]S j&Utrga, AEje potencijal, V,ge brzina promjene
potencijala, mV s1, je razlika potencijala u kojoj je polariziran materijal,nvje masa
rGQ g.

< e % E}E PV %o EIA} ] 1 ep% EYizrazulses kaBstilli 35}

/1T & Tpos & Jlo] | A}o3 u SE]i ~e0]l ETXAXE]idXPXY 6 XE&Xid] ]3
pripremljene slojeve rGO prikazane su u tablicama®3. } JA v AE]i v}e3] *% ](] v
| % ]S S eep u vi pElektrpdelfui Hektrodel2 u odnosu naBHektrodu22
Komercijalno dostupamizorakreduciranje } A]“ P e3p%vVvi W } Viep v % E]E V]
ima manje kisikovih funkcionalnih skupinad 1} @& i ] }oi A} oi]A «3}P Ju |
kapacitete Nedostatakkod komercijalno dostupnogizorka jehidrofobniji karakter pa je

te“l} ZY}u}P Vv]I]E §] wuseddohivdop” E %o E} pSlodarke}sSE“]v o ISE}
vli } &} %}IE]A v v |kemercijdifiodostupnogGo.

Tablicas.1. Ovisnoste %o ](] V]Z | %o Bgraglulll, ~ %0 E ] @(rG@)F0,05 mgp
brzini promjene potencijala

QO mvs1l G/Fg1?
50 17,56
100 15,9
300 12,73
500 10,86

Tablica 52. Ovisnoste %o ](] V]Z | %o BgKra&lull ~ %o E ] @(rG@30,1mg), 0
brzini promjenepotencijah

@mvs1 G/Fgt
50 13,9
100 12,24
300 9,35
500 7,83
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Tablica5.3. KA]ev}ed «% ](] v]Z BHeXtrodu@2§komercijalno dostupan
m(rGO=0,1mg), o brzini promjene potencijala

@mVs1 G/Fgt
10 78,7
50 6448
100 5406
300 333

]lo] 1Ju A}o$ u $0®Heho jédspitivanje ovisnosti odzitla E 10] 18} %o E]% E uc
slojeva rGO,0 brzini promjene potencijaldtablica 5.1-5.3). Za sveispitivane uzorke,

vrijednostiG se smanjuju s porastom brzine promjene potencija@, i & * % @anA ]u

dio aktivnog materijala uspijeva iskoristitl. 1A} %}v “ vi i 1 Joi T v} p 0]38 & SpuC

Yoo “ViI]Z ]*%]|®)A vi €

E I}v “8} i % E}A v} ]e% ]S pAtredlektrodiéniESustavisastavljeni su i

ispitani  Superkondenzatorl i Superkondenzator2. Vrijednost G dobivena za

Quperkondenzatorl] 1 ]1o] I}P A}o3 (SIKkRAEZ )W E u i v 1 ] AXiX ]lv}e] iUc¢

gt
KelJu ]Jlo] I}u A}os @ & EQ}Rup } @Gz Rdheotenciometrijskogodziva

% E u i v 1T ] ~AXTXeX

(5.2.)

Iz rezultata kronopotenciometrije (slike 4.8., 4.10.),E u\G Srijednosti prikazane su u
tablicama 5.4. i 5.5UsporedbomG vrijednosti za Superkondenzatortlobivenihmetodom
|E}IV}%}S v J}u SE]I ~5 0] AX&Xe 1 110] IHJAI®S u SE]du ~iU¢
} JA v e0] v AE]i v}e3]X
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Tablica 54. Vrijednosti « %o ] (] kapRBcitet U % ](] v v (E Pzai pripremvijeRi
Quperkondenzatorl ~ %0 ] @(rG®)=0,1 mg),I} & 1o]bF&aPciklusa punjenja i
% & Tvi vi } 1A v]kwondpolemciometrijeuzl = 20 A

I/mA broj ciklusa G/Fgl W/ Wsgl PdWg1l
0,02 2 2,8 2,016 0,11901
0,02 10 2,74 1,973 0,11987
0,02 102 3,32 2,393 0,12

0,02 203 3,25 2,342 0,11997
0,02 302 3,17 2,282 0,11998
0,02 402 3,07 2,210 0,12

0,02 502 2,98 2,15 0,11978
0,02 802 2,98 2,15 0,11978
0,02 999 3,04 2,189 0,11988

Vrijednost G dobivena zauperkondenzator2]1  Jlo] 1}P A}o3 u}PE u % E u i
5.1. iznosi 6,45 G1U “8} Iv ] i u 3} lu Jlo] !l A}o% u S@dnja } JA v
AE]i v}ed % ](] V}P ul dénosis Ba vrijednosti dobivene metodom

kronopotenciometrije (tablica 5.5.)

Tablica 5.5.Vrijednosti* %0 ] (] kapdtitet U «% ](] v v ER]priptemijer®
Quperkondenzator(komercijalno dostupam(rG0O)=0,1 mg),|} & 1| o Jbrija} Eklusa
%o UVi Vi ] % @& Tvi vi } ]A vDpoterkiorhetrijefz) w}20 A

I/mA broj ciklusa G/Fg!? W/ Wsg!? PdWg!
0,02 2 18,81 13,54 0,12
0,02 10 17,92 12,90 0,12
0,02 50 16,41 11,82 0,12

Vrijednostisp ](] v]Z | % ]S § <«dyeluspitivarlje provedeno za superkondenzator
(tablica 5.4. 153V P} g sop ip |l i ]*%]3]A vi o0 I8E} %E}A v} |

sustavu(tablica 5.1:5.3)X Z 1o}P 3}u i ]vi wlpekondenzatoru nalaze dvije
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o ISE} § o S i epued A u}l }%]e* Sdntnon SGImviastavijdriil ad
A 1}v vl 8}E e%}i v p e EJipX h eopg ipi v o ISE} epe3d A
ekvivalentnim krugom koji se sastojl jednog kndenzatora. Ukupni kapacitet sustava koji

e o ¢3}i]} A I}v VvI 8}E *%}i v pe EJip e ull JIE pv 8] % E

(5.3.)

Dakle, ukupni kapaciteGkU u}l 15] u vi] kapacitet pojedine elektrode, a s

} 11E}u e I & pv vi *% J(] VIP Il % ]88 plJuip p }I]E u
*U% EI}v vi E}E + } lui H% 0} u vi] |i%e dpbiven JprilikemhP }i
ispitivarja elektrode u troelektrodnom sustavu.

SE]i Vv}eS] <% ](] v]Za $upterkdridefhizatorsu manje, nego kod ispitivanja

o ISE} H SE} o ISE} vIiu epes ApU “3SKoo upeokdndenzatoda® ]i}u X
*% J(] v] | % 13 § E <3 U dviSjostico brojucikltisa (tablica 5.41) “3} u}l

biti povezano s promjenom 3 u % vi Ao Tv}e3]X

Quperkondenzator2]u A *% J(] v | % ]85 § U tabl@&as])5uwu dpdemesP u ~

na Superkondenzatoral“3}iv ] Ju Yoi <+ANo:#dbivenaje %o puv} o0}“]i

*3 Jov}ed o %}A viu @}ivi]llpw E6dpi vi “3} i v iAi E}i Sv]i
o}* ]IA *Uu% EI}v/Ive AYEVXZ E 10}P %opvi vi ] % E Tvi vi v]i
% E}A «8]1 1 A ] &E}i Jlops X E I}v Aii Jlope Iv 8v} ep e v Ep“lo
Usporedbom dobienih rezultata s Ragoneovim dijagramom proizlazi da su dobiveni

*U% EI}v vI SYE] Als}l ev P ] Ale}I}P o E1i v EPJ]i U “8} i
HLHE u@ p Jo} ]V 31%Z} vV} %}% E A]S] JIA pu « u}P pE i

bolje stabilnosts vremenom.
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OX o <>:'h <

Cilj ovog rada bilo je izraditi i karakterizirati superkondenzator s grafenom kao aktivnim
materijalom. Prethodno izradi i ispitivanju svojstava superkondenzatora, ispitana su
kapacitivna svojstva dvije vrste grafeteboratorijski %0 (E | & komelrcijalno dostupni

(Graphena)

- > }JE S}E]il} % E]E v] piI}E | PE ( v -o@pikegrajedA v i E pl
oksida GO pH vrijednosti 8 pri temperaturi 80°C s NaB&tlucensom.

- Dobiveni uzorak rGO pokazuje dobra % ]3]Av  <A}ieS3A p ]*%]3]A viu ¢

potencijala

- VrijednostiG komercijalno dostupnogizorkagrafena(rGO), koji iznosb4,48 F glepn A
u odnosu na vrijednosti dobivene 26 E]E& v [r&JEkoje vznosel7,56 113,90 F g1

ZaSuperkondenzatort % E] @~ ®&]Ke A TUi uPes } JA v e+p <o0i L E IS E
% 1(]1 v] | %=3828Bg"
energijaW=2,39 Wsg1
*% ](] v #=B1BWg!

Za SuperkondenzatorZkomerecijalno dostupnim(rGO) = 0,1 mg) } JA v ep eo0i

karakteristike:
*% (] v] | %=1&%88Bg!?
energija,W=13,54 Ws g 1

*% (] v #=012Wgg!l

- Quperkonanzator2 ima bolja svojstva oduperkondenzatorall }P A P *% ](] V}P

kapaciteta, energije i snage
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- ¢ loip, v$uperkondenzatori sastavljeni tijekom izrade ovog radgo svojim
karakterisikama odgovarpi %.} Ep ip pe}ARiv]i PE up Jlu p I}v vl §}E
P oA vel]Z ,0 VIPV} %} EH i *u% EI}v vi 8}E U “38} i 1} ] Joi
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