Кинетика электровосстановления кислорода в (Li0.62K0.38)2CO3 расплавленном электролите при низких парциальных давлениях СО2
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Ограниченность природных запасов ископаемого топлива и все возрастающее негативное влияние современного технологического комплекса на экологию и климат планеты делают переход к низкоуглеродной экономике неизбежным. Одной из перспективных технологий, развиваемых для снижения углеродного следа, является технология электрохимического захвата углекислого газа с использованием расплавленных карбонатных электролитов [1].
В работе приведены результаты исследования кинетики электровосстановления кислорода в (Li0.62K0.38)2CO3 расплавленном электролите на гладком золотом электроде. Исследования проводились при концентрации СО2 равной атмосферной 0.04 об. % и варьируемой концентрации паров воды 0.0 – 5.6 об. % в диапазоне температур 550 – 650°С. 

Методами циклической вольтамперометрии и спектроскопии электрохимического импеданса были определены кинетические параметры электровосстановления кислорода. Для интерпретации результатов импедансной спектроскопии был рассмотрен ряд эквивалентных схем, учитывающих диффузию, гетерогенный перенос заряда и гомогенную химическую реакцию. Схема, продемонстрировавшая лучшие результаты подгонки, представлена на рисунке. В данной схеме учитывается последовательное восстановление ионов [image: image2.png]
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. Установлено, что вкладами сопротивлений гетерогенного переноса заряда R1 и R2 при низких парциальных давлениях СО2 можно пренебречь, а основной диффундирующей частицей является пероксидный ион. Энергия активации переноса пероксидного иона в диапазоне 550 – 650°С составила 38 кДж/моль, что совпадает с величинами, приводившимися ранее в литературе для высоких парциальных давлений СО2. Сопротивление переноса [image: image8.png]02~



 при 600°С составило 406 [image: image10.png]Om
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. Влияние паров воды на спектры импеданса, представленные на рисунке, оказалось неоднозначным. Повышение концентрации воды, как и ожидалось, приводило к снижению импеданса на низких частотах, однако поведение в высокочастотной области оказалось немонотонным.
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