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U.ihikokkuvote 

Si.isinikurikastel, metall-orgaanilistel vorestikel pohinevate 

materjalide disain ja nende kasutuselevott kemo- ja 

elektrokatali.ii.itilistes rakendustes 

Antud doktorit66 keskendub susinikrikastel metall-orgaaniliste vorestike baasil 

arendatud funktsionaalsete materjalide disainimisele, mis ei sisalda vaarismetalle. Nende 

kataluutiline aktiivsus ja stabiilsus on optimeeritud, kasutades erinevaid orgaanilisi ligande, 

metalli-allikaid ja valmistamistehnikaid selleks, et leida katalusaatoreid heterogeensete 

ja elektrokataluutiliste rakenduste jaoks. 

Jatkusuutlikud tehnoloogiad toetuvad universaalsete katalusaatormaterjalide 

valjatootamisele. Kuigi tavaliselt on pooratud palju tahelepanu uhe katalusaatori 

materjali valjatootamisele uhe konkreetse rakenduse jaoks, tuleb siiski leida viis 

selliste katalusaatorite valjatootamiseks, mid a saab kasutada samaaegselt n ii 

heterogeensete kui elektrokataluutiliste protsesside jaoks. Selles taos oleme uurinud 

raua- ja koobaltipohiseid materjale, mis on saadud polukristallilistest ja amorfsetest 

metall-orgaanilistest vorestikest, mitmesuguste rakenduste jaoks. Oleme keskendunud 

orgaanilistele muundumistele, eelkfiige alkuulareenide oksudatiivsetele 

transformatsioonidele ja bensuulsidumisreaktsioonidele. Lisa ks oleme naidanud, et meie 

innovaatilised katalusaatormaterjalid on efektiivsed mitmetes elektrokataluutilistes 

protsessides, mis on otseselt seotud energia muundamise ja salvestamise seadmetega, 

naiteks hapniku redutseerimise (ORR), hapniku evolutsiooni (OER) ja vesiniku 

evolutsiooni (HER) reaktsioonides. Samas oleme uurinud nende ainulaadsete 

multifunktsionaalsete materjalide stabiilsust ja ringlussevoetavust. 

Antud taos valmistasin ja soelusin uut klassi orgaanilisi ligande, mida kasutasin 

lahteainetena multifunktsionaalsete materjalide moodustamiseks. Nimelt holmavad need 

keemilisi asendusi ja muutusi erinevates asendites bensimidasooli umber. Oluline fakt on 

see, et seeriasse on lisatud ka summeetrilisi dimeere, mis saadi Ti(iOPr)4-vahendatud 

kondensatsioonreaktsiooni abil. Kasutades lihtsaid, ehkki asendatud bensimidasoole, 

oleme laiendanud materjalide peenhaalestamise voimalusi, tuginemata marksa 

keerukamatele keemilistele lahteainetele, nt. porfuriinidele ja ftalotsuaniinidele. 

Mittevaarismetallidel (eelkoige raual, niklil, koobaltil, mangaanil ja vasel) pohinevad 

niinimetatud metalli ja lammastikuga dopeeritud susinikmaterjalid (M-N-C) koguvad 

populaarsust nii heterogeenses kui elektrokataluusis. Nende valmistamisstrateegiad on 

usna sarnased, ehkki happesoovitamine on heterogeensete katalusaatorite valjatootamisel 

tavaliselt ara jaetud. Siiani kasutatud liga1ndide valik on jaanud usna piiratuks ning 

tugines 1,10-fenantroliini, porfuriinide, ftalotsuaniinide ja hasti tuntud MOF-ide (ZIF-8 ja 

ZIF-67) kasutamisele. Me naitasime, et tulevikus on moistlikum uurida laiemat valikut 

ligande ja metallikombinatsioone selleks, et:  parandada loppkatalusaatorite stabiilsst ja 

joudlust. Seda laheb vaja nii keerukamate arvutusmudelite valjatootamiseks kui ka 

M-N-C materjalide kasutuselevotuks suuremahulistes rakendustes. See aga nouab 

pohjalikumat arusaama kuidas kaesolevad katalusaatorid deaktiveeruvad selleks, et 

vahendada nende kogust, saada nende keskkonnatoksilisuse profiile ning tagada nende 

jatkusuutlikkust pikemas perspektiivis.

Selle too raames olen tutvustanud ka uut susinikkandjat Selleks on tooraine sungiit, 

mis on susinikurikas ja on hea elektrijuht. Erinevalt paljudest muudest alternatiividest 
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