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 1391تابستان 1يشماره

   بر عملكرد الكتروشيميايي يهاي مختلف كربن بررسي تاثير زير پايه
 پيل سوختي دما پايين پليمري

   فاطمه گودرزوند چگينييعي، سميلال

  پژوهشگاه صنعت نفت، ي انرژهاي ي فناوري سازينهبه پژوهشكده توسعه و
Samieel@ripi.ir 

 بر عملكرد الكتروشيميايي پيل سوختي دما پايين        يلف كربن هاي مخت  هدف از پژوهش حاضر، بررسي تاثير زير پايه        :چكيده
 يد توسـط اكـس    1 سـخت  يري شده به روش قالبگ    يه ته CMK-3 مزوپور   ي كربن يها  راستا نمونه  يندر هم . پليمري بوده است  

ه توسط   شد يه ته هاي يست الكتروكاتال ي بر رو  ي ساختار هاي يسپس بررس . يدنددار گرد    عامل ين و پلان  يوب كربن نانوت  يكل،ن
، )FESEM(، ميكروسكوپ الكتروني روبشي     )SAXRD( كوچك   يا يه بازه زاو  يك در   يكس پراش اشعه ا   يز آنال هاي يكتكن

 يدهند كه مزوساختار كربن    ي نشان م  يجنتا.  صورت گرفت  يتروژنو جذب و واجذب ن    ) TEM(ميكروسكوپ الكتروني عبوري    
 پهن يا يه بازه زاويك در يكس مطالعات پراش اشعه اينهمچن. دشون ي ميب تخر CNT و   NiOدار شدن توسط       اثر عامل  رد
)WAXRD (  يهـا   در نمونه  ي كوچكتر ين پلات يها كند كه بلورك   ي كوچك ثابت م   يا يه بازه زاو  يك در   يكسپراش اشعه ا 

 ي كربن ـ يـه ه پا كنند ك ـ  ي م يد تائ يز ن يزاسيون پلار هاي ي منحن ايجنت. شود ي م يل با نمونه كربن ولكان تشك     يسهمزوپور در مقا  
 يهـا   نمونـه  ير با سا  يسه در مقا  يميايي عملكرد الكتروش  ين بهتر ي دارا يوبكربن نانوت  - شده از كربن مزوپور    يه ته يتيكامپوز

  .باشد ي مي كربن تجاريرمورد مطالعه نظ
  . كربن مزوپوريست، الكتروكاتاليژن، اكسياء واكنش احين، دما پائي سوختهاي يلپ :كليد واژه

  مقدمه -1
 انـواع   يان گذشته مورد توجه قرار گرفته است كه در م         يها  از سال  ي سوخت هاي يل توسط پ  يمي و قد  ي سنت هاي يستم س زينييگجا

امـا  .  قابل توجه هستند   يار دما بالا بس   هاي يستم موجود در س   هاي يچيدگي پ يل بدل يين دما پا  هاي يستم س ي، سوخت هاي يلمختلف پ 
   .]3-1 [ استي موثرتريار بسيزورهاي مناسب آب و استفاده از كاتالمديريتم  مستلزيين دما پاهاي يستماستفاده از س

 يـه،  پا يـر  ز يزور، و از آنها بعنوان كاتال     هستند برخوردار   يي بالا يكي تكنولوژ يت از اهم  ي منظم سه بعد   يمواد متخلخل با شبكه ساختار    
 يـق  و سـپس از طر     يري قـالبگ  ينـد  مـواد بـا فرآ     ينا. ]4 [ودش ي استفاده م  يدروژن كننده ه  يره و مواد ذخ   يا يه دو لا  يها جاذب، خازن 

 يجـاد  عامـل ا   ي كربن يه پا يزورهاي كاتال ها  يستم س يندر ا . يدآ ي بدست م  ير و سپس خروج قالبگ    لبگير قا يها  در تخلخل  يزاسيونكربون
 يـراً اخ. انـد   ساخته شده  ينوسط فلز پلات  دار شده ت     عامل ي كربن يها يه از پا  يزورها كاتال ين هستند و معمولاً ا    ي نانوذرات فلز  ينارتباط ب 

مـورد توجـه     هـستند،    ينذرات پلات  كردن نانو پخش   ي برا ي مناسب يها يه بالا كه پا   يژه مزوپور منظم با سطح و     يها استفاده از كربن  
 كـردن   يـسپرز  بـالا جهـت د     يژه سطح و  يات خصوص يدارايد   با ي سوخت هاي  يل مورد استفاده در پ    هاي  يست الكتروكاتال .اند  قرار گرفته 
 نفوذ راحت مواد واكنـشگر      ي مزوپور برا  يها  تخلخل يكي، الكتر سيرهاي م يجاد بالا جهت ا   يكي الكتر يت هدا يزوري، كاتال يذرات فلز 

                                                      
1 Hard Templating 
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  .]5[ دن در كاتد را داشته باشيجاد شده آب جهت خروج آب ايي جابجايي توانايز نيتو سپس محصولات و در نها
ها، هدايت الكتريكي نسبتاً پايين آنهاست كه        هاي مزوپور، يكي از معضلات اين سيستم       يستمعليرغم وجود كليه مزاياي فوق در س      

  .]5 و 4 و 2[شود  اين مشكل باعث افت راندمان الكتروشيميايي پيل مي
بـار  هاي مورد استفاده در پيل سوختي، در ايـن تحقيـق و بـراي اولـين                   لذا در جهت ارتقاء خواص الكتروشيميايي الكتروكاتاليست      

در ايـن روش بـا      .  پيشنهاد شـده اسـت     1دار كردن كربن مزوپور با استفاده از كربن نانوتيوب چند جداره            روش جديدي جهت عامل   
 كـربن نـانوتيوب چنـد جـداره بـر        2و سپس رشد در جا    ) نيكل(دار كردن كربن مزوپور توسط اكسيد فلزات انتقالي           استفاده از عامل  

 كربن نانو تيوب توليد و در ضمن ارتقاء راندمان پيل، سـطح ويـژه               -ل، كامپوزيت كربن مزوپور   روي مواضع كاتاليستي اكسيد نيك    
  .گردد پايه كربن مزوپور نيز حفظ مي

هاي كربني مربوط بـه پـژوهش آقـاي دكتـر خيرمنـد و همكـارانش در                  دار كردن پايه    تنها تحقيق حاضر در كشور در زمينه عامل       
هـاي عـاملي ماننـد       هاي كربني با استفاده از تركيبات منتهي به گـروه          پايه كه در آن     ]6[باشد   يم 64239اختراع ايراني به شماره     

 بـا اختـراع مـذكور       پژوهش حاضـر  هاي    از تفاوت . شوند  سولفونيك اسيد،كربوكسيليك اسيد، هيدروكسيل و نظاير آنها عاملدار مي        
 كه با برخورداري از تخلخل يكنواخت و حفـرات بزرگتـر سـطح              باشد  تفاوت در نوع پايه استفاده شده يعني مزوپورهاي كربني مي         

  .شود ويژه بيشتري را در دسترس كاتاليست قرار داده و هدايت بهتر آب ايجادي در كاتد پيل سوختي را سبب مي

  هاي تجربي فعاليت -2
  مواد اوليه - 2-1

 و  H2PtCl6.6H2O،  5800وزن مولكـولي     بـا    P123در پژوهش حاضر از تترا اتيل اورتو سيليكات، ساكارز، كوپليمري سه بلوكي             
. باشند  ميAnalytical grade كليه مواد اوليه داراي درجه . تهيه شدندAldrichاند كه همگي از شركت  نيكلوسين استفاده شده

  .مشخصات مواد اوليه آورده شده است) 1(در جدول 
  مشخصات مواد اوليه -1 جدول

  CAS.NO  ساختار مولكولي  نام ماده اوليه
 P123  (PEO)20(PPO)70(PEO)20  9003-11-6 يبلوك يمركوپل
  Si(OC2H5)4  78-10-4  يليكات ارتوسيلتترا ات
 Ni(C5H5)2 1271-28-9  يكلوسينن

 6H2O. H2PtCl6 18497-13-7 آبه6 يد اسينيكهگزاكلروپلات

   شده با پلاتيندار عاملساخت الكتروكاتاليست  -2-2
شود و سـپس     ي استفاده م  ير بعنوان قالبگ  يليكايياز مواد مزوساختار س   . باشد يم سخت   يري مواد قالبگ  ين ا ي برا يه روش ته  ينبهتر

  .شود ي ميه تهيليكا بصورت عكس بردان معكوس از سيمواد كربن

                                                      
1 MWCNTs 
2 In Situ 
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بـا   اكـسيد نيكـل    شده توسط    دار  عامل)  تهيه گرديد  ]7[مطابق با روش توضيح داده شده در مرجع         ( CMK-3 كربني مزوپور    ماده
  .  بعنوان قالبگير و ساكارز بعنوان منبع كربني سنتز شدSBA-15يكا مزوپور استفاده از ماده سيل

 دار  عامـل  يبـرا . گرديد دار  عامل يكل ن يد اكس يدرصد وزن  1 با مقدار    يكلوسينبا استفاده از منبع ن    ساخته شده   كربن مزوپور    سسپ
پس از خشك شدن محلول فـوق،       . شود ي م دهگراد حرارت دا   درجه سانتي  80-70 ي و اتانول در دما    يكلوسين با ن  CMK-3كردن،  

  .شود  ساعت حرارت داده مي5گراد بمدت  درجه سانتي400 يمحصول بدست آمده در دما
 دار، يكـل  ن هاي يت سا ي بر رو  و 1 به روش بخار   ي با استفاده از روش رسوب ده      يكل ن يد شده با اكس   دار  عامل كربن مزوپور    يبر رو 

 درجـه  900در  cc/min250بـا سـرعت   ) بعنـوان منبـع كربنـي   (ا استفاده از فلوي گاز متـان   واكنش ب . شد نشانده   يوبكربن نانوت 
وزني پلاتـين   % 20 شده با اكسيد نيكل با استفاده از         دار  عاملهاي كربني     نمونه سپس .گيرد   دقيقه صورت مي   30گراد بمدت   سانتي

بمنظور احياء نـانو ذرات پلاتـين،        ،سپس. يط انجام شد   ساعت و در دماي مح     6اين فرآيند تحت گاز نيتروژن، بمدت       . تلقيح شدند 
  .شدندحرارت داده  N2% 90 و H2% 10 ساعت در مخلوط گازي 2گراد بمدت  درجه سانتي400پودرهاي خشك شده در دماي 

  )MEA2(غشاء -ساخت مجموعه الكترود - 2-3
 شـده،   يـدروفوب  ه ي كه شامل ورقه كربن ـ    اشندب ي م يه سه لا  ي از نوع الكترودها   يق تحق ين شده در ا   يه ته ي نفوذ گاز  يالكترودها

 را آمـاده نمـود و       ي نفـوذ گـاز    يه لا يد ابتدا با  ي نفوذ گاز  ي الكترودها يه ته يبرا .باشند ي م يست كاتال يه گاز رسان و لا    ي نفوذ يهلا
 شده از شركت    ارييد شده خر  يدروفوب ه ي كربن يها   از ورقه  ي نفوذ گاز  يه لا يهدر ته .  را قرار داد   يست كاتال يه آن لا  يسپس بر رو  

Electrochem   ـي بودن سطح آنها از هـر گونـه آلـودگ   يزن از تمينا اطميها قبل از استفاده، برا     ورقه ينا. گرديد استفاده   ي و چرب
 يوزن% 70و  % 30 يب به ترت  ي نفوذ گاز  ي نفوذ الكترودها  يه معمولاً مقدار تفلون و كربن به كار رفته در لا          . گردند ي آماده ساز  يدبا
در انتهـا   .باشـد  يمتر مربع م ـ يگرم در سانت ميلي 2 ژوهش پين ساخته شده در اي نفوذ در الكترودهايه لاي بارگذار يزانم. شدبا  يم

   .شود گراد براي پخت تفلون در كوره قرار داده مي  درجه سانتي350 دقيقه در دماي 30 به مدت  نمونهآن
پلاتـين يـا    (ميلـي گـرم فلـز        0/ 5 نيـز  ميزان بارگذاري لايه كاتاليست   . دگرد سپس بر روي لايه نفوذ، لايه كاتاليست اعمال مي        

  :شود غشاء بترتيب زير عمل مي-در نهايت نيز براي تهيه مجموعه الكترود. باشد در هر سانتي متر مربع مي) آلياژهاي پلاتين
% 3ت يـك سـاعت در محلـول    به ترتيب به مد) ElectroChem, EC-NM-117 (نفيونها، غشاء پليمري  براي حذف ناخالصي

هـر بـار بـه      ( مولار و در پايان دو مرتبـه         5/0 يك ساعت در محلول اسيدسولفوريك        ، يك ساعت در آب دي يونيزه،      H2O2وزني  
. شـود   غشاء فرآوري شده تا زمان استفاده در آب دي يـونيزه نگهـداري مـي              . شود  در آب دي يونيزه جوشانيده مي     )  دقيقه 30مدت  

 درجـه سـانتيگراد بـه       70 در دماي كمتـر از        ، غشاء از آب دي يونيزه خارج شده و در آون خلاء           MEAحل ساخت   قبل از آغاز مرا   
هاي تهيه شده    سپس لايه كاتاليست  . هاي ناپديد شده و غشاء به ابعاد اصلي خود باز گردد           گردد تا چين و چروك     آرامي خشك مي  

 تحت فرآيند پـرس گـرم قـرار     psi1000  و فشارºC125دقيقه در دماي  5ن قرار داده شده و براي مدت ودر دو طرف غشاء نفي
  ].8 [گيرند مي

                                                      
1 Chemical Vapor Deposition (CVD) 
2 Membrane-Electrode Assembly 
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  ها روش تعيين مشخصات نمونه - 2-4
 يا يه محدوده زاو  يك و در    يستالي كر ي ساختارها يي شناسا ي برا (WAXRD)  پهن يا يه بازه زاو  يك در   يكس پراش اشعه ا   يزآنال

 .انجـام شـد   )Rigaku Cu Ka )k = 0.154 nmده از ديفراكتـومتر   نظم برد كوتاه با استفايص تشخي برا(SAXRD)كوچك 
   .]9[محاسبه شدند ) 111(هاي پلاتين نيز با استفاده از اعمال رابطه شرر بر پيك  اندازه بلورك

قابل ذكـر  . يدند گرديه تهQuantachrome Autosorb 1 و با استفاده از دستگاه -C196° يواجذب در دما- جذبهاي يزوترما
هـا    نمونه يژهسپس سطح و  .  شدند ييو در خلاء گاز زدا     C250˚ ي ساعت در دما   12ها بمدت     نمونه يه جذب، كل  يزقبل از آنال  است  

 بـا اسـتفاده از   يز اندازه تخلخل نيع توزينهمچن. يدندمحاسبه گر BET (Brunauer–Emmett–Teller) با استفاده از روش يزن
 سـطح  ي مورفولـوژ ي بررس ـيبـرا .  بدست آمدBJH (Barrett–Joyner–Halend)ش  و با استفاده از روها يزوترمشاخه جذب ا

 يزها جهت آنال  نمونهيآماده ساز. شد كار برده به Hitachi S-4800 ي روبشي الكترونيكروسكوپ مي، سنتزيها الكتروكاتاليست
TEM  ي در اتانول و سپس رسوب بر رو   يقه دق 5-2 و بمدت    يكيشن توسط سون gridمـدل دسـتگاه مـورد    . رفـت  صورت گي مس

   .باشد يم KV 200 و JEOL JEM-2000EX2استفاده از نوع 
براي تعيين عملكرد و ارزيابي الكترودهاي ساخته شده، از تك سل واحد پيل سوختي مركز مهندسي اصـفهان بـا سـطح الكتـرود        

cm25                فحات مسي آب كاري شده با طلا       ، با مجراي جريان مارپيچي شكل، همراه با صفحات گرمكن در دو طرف و مجهز به ص
  .مورد آزمايش قرار گرفت) ساخت مركز مهندسي اصفهان(اين تك سل، در دستگاه تست پيل سوختي  .استفاده گرديد

در كاتـد بـه ترتيـب بـه عنـوان           %) 99/99(در آند و اكـسيژن      %) 99/99(در اين آزمايش از سيلندرهاي فشرده گازهاي هيدروژن         
هـاي  MEA، عملكـرد    )منحنـي پلاريزاسـيون   (از رسم منحني ولتاژ برحسب دانسيته جريـان          .تفاده شد سوخت و اكسيد كننده اس    

  . اتمسفر بررسي گرديد3 درجه سانتيگراد و فشار 70ساخته شده در دماي عملياتي 
گر درصـد    نمـاين  n كدگذاري شدند كه در اينجا       Meso-X-nPt و   Vulcan-nPt  با علائم اختصاري   هاي تهيه شده بترتيب    نمونه

  . كننده استدار عاملدهنده جزء   نشانXپلاتين بكار رفته و 

  نتايج و بحث -3
  هاي ساختاري بررسي -1- 3

 درصـد وزنـي پلاتـين مـشاهده         20 شـده بـا      يهاي مختلف بارگـذار     با زير پايه   ي كربن يها  نمونه SAXRD يالگو) 1(در شكل   
هـا   يـك  پيـن ا. شـود  ي ميده د1ي زاويه ها در حوال  نمونهيتمامدر ) 100 (يكهمانطور كه در بخش قبلي نيز اشاره شد، پ . شود مي

   ].5-4 [باشد ي ماگونالي كربن مزوپور با ساختار هگزيمربوط به الگو
شـود، در حاليكـه در نمونـه          مـشاهده مـي    CMK3-1NiO-20Ptدر نمونـه    ) 200( الگو   ين صفحات ا  يگر از پراش د   يفي ضع آثار

CMK3-CNT-20Pt   به زواياي بالاتر در اثـر  ) 100( جزئي پيك  شيفت.شود در نمونه ديده مي) 100(الگوي  تنها آثار ضعيفي از
هـا در    يـك  كه شدت و وضوح پ     يي آنجا  از . نشان از بي نظم شدن مزو ساختار ايجادي دارد         ، شدن دار  عاملاي در اثر     كرنش شبكه 

 ـ   ي يته و از اخـتلاف دانـس      باشـد  ي در ساختار وابسته م    يافته يش آرا يها ها به درجه نظم تخلخل     نمونه هـا و    يـواره  د ين الكتـرون ب
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هـا و از دسـت رفـتن نظـم رخ داده             ها در درون ديواره    شود، كاهش شدت پيك در اثر رشد نانو لوله         ي م يها در ساختار ناش    تخلخل
   .ها نشان داده شده است  نمونهSEM ير تصاونيز) 2(هاي   شكلدر .است

  
   درصد وزني پلاتين20 شده با يهاي مختلف بارگذار ايه با زير پي كربنيها  نمونهSAXRD -1 شكل

 a  b 

 c  d 

 e  f 
-a (SBA-15 ،)b (CMK-3 ،)c (CMK3-20Pt ،)d (CMK3-NiO(هاي سنتز شده،   الكتروكاتاليستSEMتصاوير  -2 شكل

20Pt ،)e (CMK3-CNTs-20Pt و )f (Vulcan-20Pt  
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در . شـود  ها مشاهده مـي    هاي بزرگ مابين آگلومره    ژي كروي همراه با تخلخل    ذرات كربني آگلومره شده با مورفولو     ) f2(در شكل   
ايـن نـوع    . شـود  هـا ديـده مـي      در كليـه نمونـه     ]12-10[ يا يلـه  م يمورفولـوژ ) e2 تا   a2 هاي شكل(هاي مزوپور    مقابل در نمونه  

 در  ي افت نظـم سـاختار     يزان م ي بخوب يز ن SEM ير تصاو  در .شود  بكار رفته ناشي مي    SBA-15ورفولوژي از شكل قالبگير اوليه      م
 نتـايج   ي بخـوب  يـز  ن ير تصاو ينا. شود  نيكل و سپس كامپوزيت شدن با كربن نانوتيوب مشاهده مي           اكسيد  شدن توسط  دار  عاملاثر  

SAXRD كنند ي مييد جذب بعدي بدست آمده را تايجنتا و.   
بـا توجـه بـه محـدوده يكـسان          . شـود  ده مـي  مشاه CMK3-CNT-20Pt مربوط به نمونه   TEMتصوير  ) 3(همچنين در شكل    

)  نـانومتر  40-20(توان فرض نمود كه اندازه نانو ذرات اكسيد نيكـل            اي مي  هاي اكسيد نيكل و كربن لوله      اي ميان نانوخوشه   اندازه
  . هاي كربني رشد كرده است معياري از قطر نانو لوله

  
  CMK3-CNT-20Pt مربوط به كربن مزپور TEM يرتصو -3 شكل

 حـاكي از بزرگتـر بـودن انـدازه      نتـايج .آورده شـده اسـت  ) 2(هـاي پلاتـين نيـز در جـدول      بلوركبوط به محاسبه اندازه   نتايج مر 
 ـ جوانـه  .هاي ساخته شده بر پايه كـربن مزوپـور دارد           در مقايسه با نمونه    Vulcan-20Ptهاي پلاتين در نمونه      كريستال  مـواد  يزن

 اسـت كـه     ير مطلوبتر از مواد مزوپور ساخته شده توسط قـالبگ         يارها بس  بلورك اندازه    آزاد بودن در شكل و     يل نظم بدل  ي ب يكروپورم
 از تـر   همگـن يار مزوپـور، بـس  مواد. ]13 [ دارنديزن  جوانهي براي بمراتب بالاتري به انرژياز نيك نانومتر ي تناوب يها  ممانعت يلبدل

 در  يكـه دهـد در حال    ي را در آنهـا نم ـ     يين پا ي با انرژ  يها مكان به   يزن  اجازه جوانه  يكنواختي ين نظم هستند كه ا    يمواد متخلخل ب  
هـاي    كه اين مسئله باعث رشد نانوذرات پلاتـين         وجود دارد  يزن  جوانه يها  از مكان  يعي نظم محدوده وس   ي متخلخل ب  هاي يستمس

  . ]14 [شود احياء شده در بستر كربن ولكان مي
  هاي تهيه شده  و جذب نمونهيرهاي مختلف كربني بر پارامترهاي ساختا تاثير پايه -2 جدول

   حجم تخلخل  )BET )m2g-1(nm) سايز تخلخل  نمونهكد 
)cm3g-1(  

هاي  سايز كريستاليت
  (nm) پلاتين

CMK-3  9/5 1059 55/1 - 
CMK3-20Pt  3/4 589 634/0 4/7 

CMK3-1NiO-20Pt 4 550 61/0 5/9  
CMK3-CNT-20Pt 2/4 701 750/0 7/9 

Vulcan-20Pt 5/5  203  277/0  8/11  
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)) a (4( شـكل  يها يدر منحن. هاي تهيه شده نشان داده شده است نيز نتايج مربوط به آناليز جذب و واجذب كاتاليست     ) 4(در شكل   
 امـر نـشان     يـن ا.  اسـت  IV از نوع    IUPAC يبند  پسماند بوده كه مطابق دسته     ي   حلقه يها دارا   نمونه ي تمام يداستهمانطور كه پ  

 و  يـسه  پـسماند بـا مقا     ي   نـوع حلقـه    يـين در تع .  مواد مزوپور را دارا هستند     يها يژگيها و   نمونه يكه تمام  مطلب است    ين ا ي  دهنده
 و  H1 نوع   ين ب يها شكل   نمونه يزوترم كه ا  شود  مي كه در شكل نشان داده شده است، مشخص          ي پسماند يها  با انواع حلقه   طابقتم

H2 ايزوترم نمونه   .  داردSBA-15   حالت H1   ي در تمام  ينگي موئ  تراكم .هاي جذب و واجذب كاملاً حالت موازي دارند         دارد و شاخه 
 يزدهد كه سا   ي امر نشان م   ينا.  است يده رس يانبه پا ) 8/0 (ي فشار نسب  يكآغاز شده و در     ) 3/0(ي   فشار نسب  يكها حدودا از     نمونه
 از انـدازه    يكنـواختي  نـسبتاً    يـع هـا توز   ونـه  نم  همچنـين  .كند ي م يير مشخص تغ  ي   محدوده يكها احتمالا در      نمونه ين در ا  يتخلخل
 است كه نشان از نانوپروس بودن نمونه        III نيز هيسترزيس جذب بيشتر از نوع        Vulcan-20در نمونه   . دهند يها را نشان م    تخلخل

م تخلخلي   داراي بيشترين سطح فعال و حج      SBA-15نمونه  ). 2جدول  (باشد   اين نمونه داراي كمترين سطح ويژه نيز مي       . باشد مي
هاي كوچكتر نسبت به مزوپور سيليكا دارد كه اين مسئله            تخلخل و نشان از سطح ويژه كمتر       CMK-3اما نتايج جذب نمونه     . است

همچنـين  . دهـد  هـا رخ مـي     هاي كربني درون تخلخل    ماده در اثر فرو ريختن بخشي از مزو ساختار در اثر فرآيند پليمريزاسيون پيش            
 ـ   ها  پر شدن تخلخل   يلبدل    و  CMK3-20Ptهـاي    هـا در نمونـه     ژه و حجـم تخلخـل        ميـزان سـطح وي     يكـل  ن يد و اكـس   ين بـا پلات

CMK3-CNT-20Pt     نسبت به نمونه CMK-3              خالص كاهش يافته اسـت امـا در مقايـسه نمونـه CMK3-CNT-20Pt  داراي 
هـاي   د انتخـابي كـربن    باشد كه اين موضوع در اثر رش        مي CMK3-1NiO-20Pt و   CMK3-20Ptسطح فعال بيشتري نسبت به      

  .دهد رخ ميهاي كربني  نانوتيوب در مواضع انتخابي حاوي اكسيد نيكل و همچنين بالا بودن سطح فعال خود نانو لوله

  
  هاي كربني مختلف هاي تهيه شده با پايه  اندازه تخلخل نمونهيع توزياگرامد) b جذب، واجذب و هاي يزوترما) a -4 شكل
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   پيل سوختيهاي آزمون منحني - 2- 3
  . نشان داده شده است) 5( اتمسفر در شكل 3 و فشار Cº70هاي ساخته شده در دماي MEA پلاريزاسيون هاي نحنيم

 داراي بيشترين كارآيي است و مقدار جريـان         Meso-CNT-20Pt ساخته شده از الكتروكاتاليست      MEAدهد كه    نتايج نشان مي  
  . دهد بيشتري را نشان مي

  
  هاي كربني مختلف لكترودهاي تهيه شده با پايهاز ا پلاريزاسيون هاي منحني -5 شكل

مربوط به تاثير انـرژي فعـال سـازي    ) mA cm-220تا صفر  از(شود كاهش ناگهاني ولتاژ در ناحيه اول  همانگونه كه ملاحظه مي
-Meso هـاي  براي نمونـه ) I-Vشيب نمودار   (شود تلفات فعال سازي      همانگونه كه مشاهده مي   . هاي الكتروشيميايي است   واكنش

20Pt   و Vulcan-20Pt    ي اكـسايش هيـدروژن بـراي نمونـه        سـاز   انرژي فعـال    تر، ها است و به عبارت دقيق       بيشتر از ساير نمونه 
Meso-CNT-20Pt   هاي    كمتر از نمونهMeso-20Pt   و Vulcan-20Pt باشد باتوجه به اينكه فصل مشترك ميان پلاتـين و            مي

-Mesoنمونـه   كـه   ) 2( و با توجه به جدول       ]15 [رژي فعال سازي مورد نياز واكنش بوده      پايه كربني مهمترين فاكتور در تعيين ان      

CNT-20Ptباشد پذير مي  كاملا توجيهاين نمونهباشد لذا كمتر بودن تلفات فعال سازي براي   داراي بيشترين سطح مي .  
-Vulcan و Meso-20Ptهاي  اي نمونه برmA cm-2500 تا حدود mA cm-2 20از (همچنين افت تدريجي ولتاژ در ناحيه دوم 

20Pt و mA cm-220 تا حدود mA cm-2700 براي نمونه Meso-CNT-20Pt       مربوط بـه مقاومـت اهمـي اجـزاء پيـل، نظيـر 
 شود، همانگونه كه مشاهده مي   . ]15 [باشد  غشاء و صفحات جمع كننده جريان مي        مقاومت الكتريكي و مقاومت تماسي الكترودها،     

با توجه به بالاتر بودن سطح ويژه       . هاست  ساير نمونه كمتر از      وزني پلاتين    Meso-CNT-20Pt اهمي براي نمونه     ميزان مقاومت   
ي كمتـر و جريـان      ط برابر درصد وزنـي پلاتـين ايـن نمونـه نيـز مقاومـت اهم ـ               لاتر بودن هدايت الكتريكي در شراي     و همچنين با  

   .دهد  را نشان ميالكتريكي بالاتري
مربـوط بـه مقاومـت انتقـال جـرم          ) هاي بالاتر از محدوده ناحيـه دوم        دانسيته جريان (رات ناگهاني ولتاژ در ناحيه سوم        تغيي  نهايتاً،

در ايـن ناحيـه     ]. 15 و   8[باشـد     پروتون از ميان غشاء، و همچنين مقاومت انتقال فاز گازي از ميان ساختار متخلخل الكترودها مي               
باشـد كـه يكـي از دلايـل اصـلي آن              ها مـي    انتقال جرم كمتري نسبت به ساير نمونه       حائز تلفات    Meso-CNT-20Ptنيز نمونه   
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در ميزان بـارگيري يكـسان      (لذا   . باشد   مي Meso-CNT-20Ptهاي كربني در نمونه       ظرفيت جذب بالاي هيدروژن روي نانو لوله      
) به ويژه در كاتـد    (ين تخليه محصولات واكنش     لايه كاتاليستي آنها نازك تر بوده و به تبع آن انتقال واكنشگرها و همچن             ) پلاتين

هاي سـاخته   MEAهاي جريان بالا براي       تواند موجب بهبود عملكرد پيل سوختي در دانسيته         اين مسئله مي  . گيرد  بهتر صورت مي  
  . شودMeso-CNT-20Ptشده از 

 كمتـرين   Meso-20Pt نمونه    داراي بيشترين و   Meso-CNT-20Ptدهد كه نمونه      در مجموع نتايج تست پيل سوختي نشان مي       
توان نتيجه گرفت كه بـدليل افـزايش سـطح ويـژه و               مي) 2(با توجه به نتايج بدست آمده در جدول         . سطح الكتروشيميايي را دارد   

امـا بـا مقايـسه      .  هـستند  ORRهاي مزوپور داراي فعاليت كاتاليزوري بالاتري نسبت به واكنش            كاهش اندازه ذرات پلاتين نمونه    
شود كه تنها عامل سطح ويژه و اندازه ذرات پلاتين تعيـين   گيري مي   هاي ساخته شده بر پايه كربن مزوپور نتيجه         ان نمونه نتايج مي 

، Meso-20Ptباشند و بطور مثال عليرغم كوچكتر بودن نـانو ذرات پلاتـين ايجـاد شـده در نمونـه         كننده فعاليت كاتاليزوري نمي   
  . باشند  داراي فعاليت بالاتري ميVulcan-20Pt و Meso-CNT-20Ptهاي  نمونه

  گيري نتيجه -4
رشد نانو  عامل دار شدن پايه كربن مزوپور و        در اثر   نشان دادند كه    ها     نمونه TEM و   SAXRD  ،FESEMهاي   نتايج بررسي  -1

 . يابد ها نظم كاهش مي ها در درون ديواره لوله

هـاي سـاخته      در مقايسه با نمونـه     Vulcan-20Ptتين در نمونه    هاي پلا   نيز نشان دادند كه اندازه كريستال      WAXRD  نتايج -2
  .نظم و منظم دارد هاي بي زني و رشد در سيستم شده بر پايه كربن مزوپور دارد كه اين مسئله بدليل تفاوت ميان مكانيسم جوانه

كترون و مقاومـت انتقـال      پلاتين، خواص انتقال ال   -دهند كه فصل مشترك كربن     تايج حاصل از آزمون پيل سوختي نشان مي        ن -3
 در بهبـود    كربن نـانوتيوب  - مزو ساختار  كامپوزيتي كربن هاي   جرم از فاكتورهاي تعيين كننده در كارايي پيل بوده و استفاده از پايه            

  .كليه فاكتورهاي ذكر شده موثر است

لكتروشيميايي، ساختاري و ريزساختاري    ها برآيندي از خواص ا      دهند كه فعاليت الكتروكاتاليستي نمونه       همچنين نتايج نشان مي    -4
 . باشد ها مي نمونه
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