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Samenvatting

De oppervlakte-evolutie van de Au(111)-elektrode in verschillende elektrolyten en
condities, onderzocht met een zelfgemaakte elektrochemische scanning tunneling mi-
croscoop (EC-STM)

In deze studie hebben we het elektrochemische gedrag en de oppervlakte-evolutie
van de Au(111)-elektrode onderzocht onder verschillende omstandigheden en met ver-
schillende elektrochemische technieken. Met behulp van een zelfgemaakte elektro-
chemische scanning tunneling microscoop (EC-STM) werd de ingewikkelde wisselw-
erking tussen oppervlakteruwheid, atoommobiliteit en onzuiverheidseffecten onthuld.
Eerst wordt het werkingsprincipe van de EC-STM uitgelegd en worden de mechanische
en elektrische specificaties van de ontworpen modules voor dit instrument besproken.
Deze technische informatie kan specifiek interessant zijn voor personen met een tech-
nische achtergrond. Een goed begrip van het experimentele ontwerp kan het uitvoeren
van deze experimenten echter ook vergemakkelijken voor andere onderzoekers (zoals
elektrochemici). Bovendien kan deze kennis het vermogen van de instrumenten ver-
duidelijken om ingewikkeldere experimenten toe te passen. In het eerste onderzoek dat
werd uitgevoerd in 0.1 M zwavelzuur, hebben we het proces van verruwing van Au(111)
opgehelderd en aangetoond dat het begint met 2D-eilandvorming, gevolgd door 3D-
groei. Vertragen van het proces door de aangelegde potentiaal in het gebied van de
elektrische dubbellaag te houden leidt tot grotere 2D-eilanden bij lagere hoeveelheden
van oxidatie-reductie-cycli (ORC) en een lagere amplitude van de ruwheid voor alle
geteste aantallen cycli, gedreven door de hoge mobiliteit van goudatomen. De lading
van de oxidatie-reductie is echter invers gecorreleerd met de ruwheid, wat suggereert
dat terrassen meer bijdragen aan ladingsdichtheid dan ruwe gebieden. In de tweede

studie onderzochten we de impact van chloride-ionen in 0.1 M zwavelzuur met sporen
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van HCI1 (1-50 pM) gedurende 200 ORC’s. Hoge chloridegehaltes (50 uM) induceerde
het snelle oplossen van Au en een hoge atoommobiliteit, waardoor het vastleggen van
vacante eilanden in de STM-beelden en het verruwen van het oppervlak werden on-
derdrukt, met minimale verandering in het cyclische voltamogram (CV), terwijl lagere
concentraties (10 M) langzamere oplossing en detecteerbare vacante eilanden mogelijk
maakten, waardoor nieuwe CV-pieken werden waargenomen die werden veroorzaakt
door de nieuwe defectlocaties. Bij de laagste concentratie (1 pM) veranderde in-
homogene chloride-adsorptie de atoommobiliteit en het verruwingsproces tijdens de
ORC’s. Tot slot benadrukt het derde onderzoek in HClIO4-oplossingen de anisotrope
oppervlakte-evolutie door het beinvloeden van de elektrochemische dubbellaagstruc-
tuur en de reactiedynamiek, waarschijnlijk vanwege de achtergrondconcentratie van
onzuiverheden in de oplossing. Deze onzuiverheidseffecten benadrukken de complex-
iteit in het voorspellen van de respons van het oppervlak van de Au(111) elektrode
op verschillende plekken. De resultaten van dit werk kunnen waardevolle inzichten
bieden voor een beter begrip van op goud gebaseerde elektrochemische systemen en

roepen meer fundamentele vragen voor toekomstig onderzoek.
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