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Résumé :

L'ensemble des travaux présentés dans ce mémoire s'inscrit dans le contexte du stockage de I'énergie
glectrigue par des supercondensateurs hybrides. Pour améliorer et optimiser |a densité d'énergie et
de puissance de ces systémes, il est primordial de comprendre le lien entre les mécanismes de
stockages des charges et les caractéristiques de surface et d'interfaces des matériaux d"électrodes qui
les composent.

L'expérience conjuguéss de L'ICMCE et de I'IPREM dans le domaine des matériaux a permis de
déployer une stratégie de recherche visant a caractériser des matériaux composites obtenus a partir
d'un ré-empilement d'oxydes métalligues de transition lamellaires Mn/Co. Les matériaux méres
considérés sont la birnessite en raison de ses propriétés pseudocapacitives et ['oxyhydroxyde de cobalt
pour sa conductivité électronigue élevée.

L'étude des matériaux méres, birnessites et oxyhydroxydes de cobalt intégrent 'ensemble des
gléments suivants : synthéses des matériaux, caractérisations structurales, de surfaces et
glectrochimigues avec suivi de la réactivité de surface par le biais d'adsorption de sondes gazeuses,
modélisation des matériaux, des surfaces et des adsorptions de molécules de KOH ou 502 qui permet
d'approfondir la compréhension des processus électronigues mis en jeux. Pour les composites
lamellaires Mn/Co, notre étude <'est concentrée sur la corrélation entre les performances
glectrochimiques de chague composite et Péchelle de distributionf/homogénéité induite par la
morphologie des matériaux méres.

Dians la premiére etude concernant les matériaux birmessites, 'enjeu &té de comprendre I'influence
des facteurs comme la morphologie ou la surface spédifigue des matériaux sur la réactivité de surface
et par conséquent leur impact sur les performances électrochimigues. De plus, comme ces matériaux
sont protongs pour faciliter I'étape d'exfoliation nécessaire a I'obtention des matériaux composites, il
etait important de vérifier si la protonation avait un quelcongue impact sur les proprietés de surface.
Dans la seconde étude consacrée au matériau oxyhydroxyde de cobalt, la confrontation entre les
résultats expérimentaux et théoriques révéle la présence majoritaire d'espéces Co3+ de surface =t
minoritaire d'espéces Cod+ (1-6%). Le couplages XP5 et adsorption de sondes gazeusss de 502 permet
de conclure sur la nature des sites actifs de surface avec 20 3 95% de sites rédox et 5 3 109% de sites
basigues. L'étude a montré que la surface {110) est celle qui peut &tre considérée comme ayant une
réactivité chimigue la plus favorable en raison de la présence d'espéces Cod+. Il apparait en conclusion
de ces travaux qu'accroitre le pourcentage d'espéces Cod+ de surface pourrait augmenter la réactiviteé
de surface du matériau et donc améliorer les performances électrochimiques.

Dans la derniére etude, consacrée aux materiaux ré-empilés Mn/Co, ['objectif etait d"établir un lien
entre les informations issues de la caractérisation des différents matériaux composites et leurs
performances électrochimiques. Pour cela, la spectroscopie d'électron Auger a permis d’identifier
["&chelle de distribution/homogenéité entre les phases birnessites et oxyhydroxyde de cobalt dans les
matériaux composites. Cette &tude a mis en évidence I'importance de la taille et de la morphologie
des matériaux méres impligués dans le matériau composite.



