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A DOLGOZATBAN SZEREPL O JELOLESEK ES ROVIDITESEK
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a téltéanyag részaranya

a kritikus toltdanyag térfogatarany a perkolaciés

kiiszobnél
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pulverization)
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1. Bevezetés és célkizés

Napjainkban egyre fontosabb szerep jut a kornyémetemnek, mind a globalis
felmelegedés elleni kiizdelem, mind a fenntarthejlédés kapcsan. A kutatok réséevita
ovezi az éghajlati valtozasok kérdését, nem bizotiyiigyanis, hogy a jelenség mennyiben
természetes és mennyiben az ember altal okozg#rfatok eredménye. Barmilyen allaspont
lesz is elfogadott a j@ben, jelen allas szerint az Eghajlat-valtozasi Kamgkozi Testilet
(IPCC) fkent az ipari forradalom hatdsaként megélénkilténiglar altal kibocséatott
Uveghéazhatasu gazokat teszi fédsk a klimavaltozasban.

A kornyezetvédelem fontossagat szenbtteltartva meghtt az igény a ,zold
energiara”. Egyre szélesebb korben terjed a bioktdremanyagként térténhasznalata,
illetve anyagi szempontokat is figyelembe véve d0hiiozs megujuldé energiaforrasok
felnasznalasa példaul aramfejlesztéstigésie és melegviz készitésre. Uj iranyzat a ,zold
energiafelhasznalas” terlletén az energia- vagyméngagcellak fejlesztése. A cellak
kozvetlendl elektromossagot allitanak &z melléktermek kegalése és dfejlodés mellett.

A berendezés ,szive” az ugynevezett bipolaris lerBzzhatarozza meg a cella élettartamat,
és mivel igen dis korr6zios hatdsoknak van kitéve, a gyartdkat Bmeo alapanyagok
hasznalatara dsztonzi.

Munkamban céluliiztem ki olyan hibrid vezéképes polimer anyagok fejlesztéseét,
amelyek kulonbd& aranyban tartalmaznak grafitot, kormot és/vagynsménocsovet. A
kulénb6s toltéanyagok kozott fellép hibridhatds kovetkeztében ezek a polimerek képesek
lehetnek példaul energiacellak bipolaris lemezeifeddatat ellatni. Célom a tédnyagok
kozott létrejow hibridhatas tanulmanyozasa ve#apesseég mérés, mechanikai és optikai

mikroszkopos vizsgélatok eredményeinek alapjan.
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2. lrodalmi attekintés

Ez a fejezet attekintést ad a véikepes polimerek fejlesztésének iranyairdl és a
masok altal elért eredményékrA vezetképes polimerek potencialis alkalmazasi terilete az
Uzemanyagcellak bipolaris lemezeként tostéfelnasznélas, igy tdjekozodni kell az
energiacellak fajtairol és ikodéséesl. Kulondsen fontos tisztazni a bipolaris lemezek
feladatat az energiaterndefolyamatban, illetve a feladatukbol és éket korilvew kbzeg

jellemz6ibél adddéd kdvetelményeket.

2.1. Vezetképes mianyagok anyagfejlesztési iranyai

Az anyagfejlesztésofiranya a vezéképes nianyagok dallitasa, amelyek egyik
nagy ebnye, hogy 8riiségik kisebb, mint a fémeké égsam korrodalo kdzegben is képesek
ellatni feladataikat. A legnagyobb kihivas az arigpgsztésben az, hogy minél kevesebb és
olcsébb tolbanyag adagolasaval elérjik a megfeleVezetképességet. A polimer
vezetképessége akkorénmeg jelenisen, amikor az adagolt téényag vezéhaldzatot
képez a matrixban, ezt a folyamatot perkolaciorekenzik, és a perkolaciés elmélettel lehet
magyarazni. A folyamatot a 1. abra mutatja; a p@dids kiiszdb alatt az anyag szigé&tént
viselkedik (pci/Gci1), majd a kritikus pontot atlépve vegtelen vézé@lozat alakul ki a
matrixban, igy az anyag ve#eé valik. A vezetképesség maximalis értekeyfzaz elméleti
szaz szazalékos toltottségnél alakul ki (M), a pxtids kiiszob és a maximalis érték kdzott a
vezetképessegd) legnagyobb mértékbenpg<e<¢c,szakaszban [1-3].

Gm

Q
o
[

Vezetoképesség, logG

D1 P M

Toltoanyag térfogat szazaléka, @

1. &bra Az anyag vezdiképessége a tdbanyag térfogataranyanak figgvényében [1]
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Alapvetben kétféle perkolaciot kilonboztethetliink meg: disstikai és a kinetikus
perkolaciot. Az el§ esetben a td@anyag szemcsék véletlenskem oszlanak el a matrixban és
igy képeznek vezéhaldzatot, mig a masodik esetben a szemcsék neetlendizeien
oszlanak el, hanem egymés kodzelében terllnek &péta vezei halézat sokkal kisebb
koncentracidndl is kialakulhat [1].

A cél, hogy minél nagyobb kiterjedgstsszefligd vezebhaldzat alakuljon ki a
kompozitban, amely minden anyagdsszetételnél masags A kompozit vezéképessége és
a télibanyag részaranya kozit 6sszefliggés a kovékiégpen irhato le:

v, -v, )"
F-V, J ’

(1)

G = C;0 + (Gmax _GO) I:E

ahol:
— G akompozit vezéképessége,
— G, a perkolacios kuszdbnél mert vedetpesseg ertek,
— G, a kompozit maximalis vezétépessege,
-V, atodlbanyag részaranya,
-V, a kritikus télbanyag térfogatarany a perkolacios kiiszébnél,
— F atdlbanyagra jellem& konstans,

-t a vezebképesség emelkedését meghatarozo &itavkite\s figyelembe veszi

a tolvanyag/matrix kolcsOnhatast, a tiEhyag részecskék geometriai
tulajdonsagait, a viszkozitast és a matrixanyaigjéalfesziltségét) [4].

Altalanossagban elmondhatd, hogy minél kisebb agagnszemcsemérete, annal
nagyobb a szilardsdga, mivel kevesebb benne a dlipdiéteznek példaul olyan anyagok,
amelyek szemcsemeérete kisebb, mint a kritikus régleabsz, ezek képesek megkdzeliteni az
elméletileg elérhét szilardsagot. igy a nanorészecskékkelsiett kompozitok
részecske/matrix adhézidja és egyuttdolgozasakikabanagasabb sziint kdszénhdten a
részecskék nagy fajlagos fellletének [5, 6].

Az elektromosan vez&tolts- és edsitbanyagok matrixakent ashe lagyulo polimerek
kozil leggyakrabban PVDF-ot (polivinilidén-fluoridpP-t (polipropilén), PET-et (polietilén-
tereftalat), PPS-t (polifenilén-szulfid) és LCPfalyadékkristalyos polimer) hasznalnak, mig
hére nem lagyulé matrixanyagok lehetnek fenolgyanéfdaxi- €s vinil-észter gyantak. Minél

kisebb a tblianyag és a matrix kozotti feluleti fesziltségbelildkbség, annal jobban
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nedvesiti a polimer a t@anyagot, igy tébb tdanyagra van szikség ahhoz, hogy a ezet
halézat kialakuljon. Az emlitett hatast megmind, fontos, hogy a kompozitok

matrixanyagaként a télanyagénal nagyobb fellleti fesziltégmplimert hasznaljunk [1, 7].

Grafit adalékolas hatasai

A vezebtképesség emeléséhez éslarban természetes és mesterséges grafitot,
kormot, szénszélat és szén nanocsdveket haszn#inkdgelterjedtebb téfianyag a grafit,
mivel a legnagyobb veziktépességgel rendelkezik, azonban gyenge adhézkit i a
legtobb matrixszal és a keménysége is kicsi. A itgraézetképessége tobb jellehz
fuggvénye; fligg az anyag kristalyossagatél, fagadeliletédl, szemcseméretdt és a
szemcsék alakjatol, illetve attdl is, hogy mestgese vagy természetes erddet A
természetes grafit veddEepessége nagyobb lehet a szintetikus valtozatémalel a
kristalyossagi foka altalaban nagyobb a szarmdmdget| fliggséen [3, 8, 9].

A kulonboz szemcsemérngtgrafitok bekeverésénél S. Chunhui és tarsai [ileive P. H.
Maheshwari és tarsai [11] arra jutottak, hogy ayoll) szemcseméfetgrafit hasznalata
nagyobb vezéképességet eredményezett, mivel a nagyobb szemdsditt kisebb az
érintkezési felllet, minek kovetkeztében az ellésais kisebb lesz, mig a rugalmassagi
modulus esetén az Osszefliggés pont forditott; aixmat kisebb szemcsékkel nagyobb
fellleten érintkezik, igy noveli a kompozit meregée A szemcsek alakjanak hatasara
vonatkoz6 kisérletek eredményeképpen a lemezesit gtadisznalataval nagyobb
vezebtképességet lehetett elérni, mint a gdmhsseemcséket tartalmazo termék esetében (2.
abra), azonban a goémbsizeanyaggal nagyobb toltéttségi fokot és jobb feldalmatosagot
lehet produkalni, mivel a fajlagos felllete kisebfint a lemezes anyagé. A fenti méréseket
zart méétérben, 0,5, 1,5, 2,5 és 4 MPa nyomas mellett tégehogy szimulaljgdk az
Uzemanyagcella belsejében uralkod6 korlilményekayamas emelése a vedleépesség
novekedését okozta. A feldolgozhatésagra szintlamtfes hatassal van a grafit szazalékos
aranya a kompozitban; minél kisebb a matrixanyagya, annal kevésbé képes nedvesiteni a
téltbanyagot és Osszefogni a kompozitot, ami a d@Epesség csokkenéséhez és az anyag
széteséséhez vezet. A matrix telitése grafit hészn&setén korulbelil 60-85 V%-nal

kovetkezik be szemcsemeérgttiiggoen [3, 8].
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e -8 hosszukas grafit

2] — = 5 um

7 _,. gombdlyi grafit

- N 20 pm

- — S +3.6%
e — Ak -4 hossaiikds grafit

::Z"’ff 10 wm

o

& hosszikas grafit
—  —=a 20 pm

Fajlagos vezetdképesség [S/cm]

. — R = gombolyil grafit
-_— 20 pm

a

Meérdtérbeli nyomas [MPa]

2. abra Kuldonb6z6 szemcseformaju és mérditgrafittal téltott kompozitok fajlagos vezetoképessége a

mérétérbeli nyomas fliggvényében [8]

Klalénb6z méreti grafitszemcséket tartalmazo porkeverék esetén gaatg/obb
vezebképesség eléréséhez az optimalis szemcseméret tm@asztalatok szerint 1:6,5. A
kisebb szemcsemétegrafit hozzdadaséaval a szomszédos részecskékikéiitkes felllet
jelentbsen megé, igy a vezdi haldzat hossza issnHa azonban a kisebb szemcsék aranyat
tulsagosan nagyra valasztjuk, a nagyobb szemcgék dkotott halézat megszakad, a
kompozitban talalhaté porusok szama megnovekszikzatképesseg pedig visszaesik [1].

Tehét grafittoltés esetén a kovetéetervezeési” szempontokat kell figyelembe venni:

— minél nagyobb vezéképesséf grafitot kell valasztani,

— minél nagyobb a tédanyag aranya, annal nagyobb a véké&pesség,

— kis tartomanyban mozgé méreteloszlasu szemcsébresenel nagyobb

szemcsemeretet kell valasztani [1].

A grafit hatdsat a mechanikai tulajdonsagokra példéafit/epoxi kompozitok esetén
vizsgaltdk. A tapasztalat azt mutatta, hogy a tgadimcsék méretik és alakjuk miatt
képtelenek disitbanyagként funkcionalni a matrixban, csak az elekt® vezeatképességet
emelik, igy a kompozit hajlité szilardsdga és hajliugalmassagi modulusa jelésg¢n
csokken a grafittartalom novekedésével (3. 4bra)) [1

10
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3. abra Grafit/epoxi kompozitok hajlitd szilardsagaak és hajlité rugalmassagi modulusanak

valtozasa a télbanyag tartalom fliggvényében [12]

Korom adalékolas hatasai

A korom matrixanyagban torténeloszlatasat nagymértékben befolyasolja a két
anyag kozti fellleti fesztiltségbeli kilonbség. Adm altaldban a kisebb fellleti feszultség
fazisban oszlik szét, a jelenséget a Young-egyehl¢®) lehet magyarazni: az émledék

mindaddig képes eltertlni a fellleten, amig d&egyensuly beall (4. abra).

4
£ 8V

4. abra Részleges nedvesités [13]

0= Vs — Vs~ Vv [0SO, (2)
ahol
— Y., az dmledék fellleti feszultsége,
— 6 az dmledék és a szilard anyag hatarfellleténpiei@dvesitési szog,

— ysaszilard anyag és az dmledék hatarfeluleten t@fiéjpileti fesziltség,

— Yy aszilard anyag fellleti feszultsége [14].

11
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Az is igaz azonban, hogy ha az egyik fazis kiselszkozitasua, fellleti feszlltségre valo
tekintet nélkil a korom ebbe a fazisba fog vandorohogy minimalizélja a disszipativ
energiat [15].

A korom nagyobb fajlagos fellilete miatt kisebb gk@an adagolhatdé a
matrixanyaghoz, hiszen kisebb koncentracio esetereliép a grafit esetében emlitett
vezetképesseg és nedvesités csokkeneés. A telitési kantatom nagyon eltérlehet attol
fuggden, hogy mekkora fajlagos fellledinyagot hasznalunk. F. Mighri és tarsainak kitgrle
[16] alapjan az egyre nagyobb fajlagos felillkbrmok egyre kisebb tdémegszazalékban
keverhetk a matrixhoz, mivel az egyre kevéshé képes netdvesi tolbanyagot (5. abra)
[17, 1].

(2] W B -
o (4] o (4]
1 1 1

Korom maximalis aranya [m% |
[\
W

N
o

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Korom fajlagos feliilete [m"2/g]

5. dbra Korom maximdlis aranya a fajlagos feliilet figgvényében [16]

A korom ,teljesitményére” legnagyobb hatassal arememéret és a fajlagos felllet
van. Ugyanazon korom (EC600) kulonBématrixok (PP - polipropilén, PC — polikarbonat,
PBT — polibutilén-tereftalat) hasznalata eseténagados ellenallas logaritmikus gorbéi
jellegre megegyeznek (6. abra), a gorbék koztidadtost a matrixok és a korom kozti fellleti
feszlltségbeli kilbnbség magyarazza; a nagyobb nkgkgek esetén a perkolacié

alacsonyabb tédanyag tartalom esetén is fellép.

12
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6. abra Fajlagos ellendllas kilonbdE koromtartalmd matrixok esetén logaritmikus skalan[18]

PP matrix hasznalata esetén a kulodhgyzartmanyd kormok valtozéd mértékben csokkentik a

polimer ellenallasat. Altalaban elmondhatd, hogyagyobb fajlagos felilétkormok, mint
példaul az EC600 (1400 %g) vagy a Printex XE2 (1000 %gy), kisebb tomegszazaléku
adagolasa is elegehid perkolacios kiiszob eléréséhez (7. abra) [18].

LogRv [Ohm*cm]

3 -

10

0

5 10 1

wh

Korom tartalom [m%]

—&— PP/EC600

—— PP/ Conductex 975 —a&— PP/Cabot 2000
i PP | GF / EC600

—&— PP/Printex XE2

7. abra Kulonb6z6 kormokkal toltott PP fajlagos ellenallasa logaritmkus skalan [18]

A Balberg-modell [19] szerint a kilénb®Zajtaju kormok kdzoétt talalhatunk gémb és

hosszukas alaku, illetve kevésbé és nagymértékgktigalt fellleti szemcséket tartalmazo

termékeket. Minél inkdbb gomb alaku a szemcse, ld@w@sbé strukturdlt, &m minél inkdbb

strukturalt a feltlet (tehat minél nagyobb a fagladelllet), a perkolacios kiiszob értéke annal
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kisebb lesz, mert a szomszédos részecskék koagtitabtas alakul ki, ami a strukturaltabb
fellleti szemcsék kdzott intenzivebb [1].

A korom tolbanyagként valéo hasznalatasre nem lagyulé (HNL) matrixokban
azonban nemcsak az elektromos ellenallast csokkeriem a mechanikai tulajdonsagokat is
javitjia: noveli a kompozit Shore-keménységét édithayilardsagat, valamint a hajlitd

rugalmassagi modulust (8. abra) [9].

] 14
= B Szilardsag - Modulus F
& st B ¥ )
=, e — *——-—Q\\ 7
= * A 5
woos0 4 > ,_.r-'.\ e 4123
e \ i . 5]
S : s - =
M 45+ TG+HNL gvanta g +i0D
] - o
= H / .//. s 2
T + + =
=

35+ W 46

30 [ | | | f 4

a 5 10 15 28 30

Karam tartalom [v%)

8. dbra Koromtartalom hatdsa a mechanikai tulajdonggokra [9]

Amerikai kutatdk tobbféle tadanyagot kevertek polipropilén matrixban, koztik @ m
emlitett Ketjenblack EC600-as kormot. Az altalukkadinazott extriziés feldolgozasi
technolégiaval az EC600 maximalis aranya a matnxba/% volt a jelertis folydképesseg
csokkenés miatt. A mechanikai vizsgalatok soranagrsztaltak, hogy a hajlitd rugalmassagi
modulust legjobban a korom emelte és hasznalatansarhajlit6 rugalmassagi modulus
ertékek is fttek (9. abra) [5].

g .

g/ —®-—CB 2=0==xGoP-15 el

ool A, RN o o
—&—PAN —0-- CLAYS

L
)

[ERRES
REGHE,

Hailité rugalmassagi modulis [GPa]

Téltdanyag tartalom [V%] Tolidanvag tartalom [V%a]

9. dbra Hajlit6 szilardsag és hajlité rugalmassaginodulus a toltéanyag tartalom figgvényében (CB:
Ketjenblack EC600-as korom, xGnP-1: 1 um atméijii grafit lemez, PAN: poliakrilnitril alapd szénszal,
XGnP-15: 15 um atmédjii grafit lemez, VGCF: szénszal, CLAYS: agyag) [5]

14



Kiraly Anett

Az utdmunka értékek azonban csokkentek a koromtoltéss@wata(10. abra). A
magyarazat az energiaelnjeképesség megvaltozasaban kere$erad matrix/tblbanyag
hataron megh a képlékeny alakvaltozas mértéeke, adtilyagok jelenléte pedig akadalyozza

a repedések elagazasét, igy azok ureget képezraelyagban [5].

35

3{)----------------% ---------------------------------
§251---- , S S
=
™ 20 T 5 -
N
g Is+--—--p--—------L-c
TS 11—

®CB A PAN
31 AVGCF CCLAY [~ TTTT T T T T o m e
0 2 xGoP-15 *xGnP-1
0 2 1 6 8 10

Toltdanyag tartalom [V%]
10. abra Utsmunka a toltéanyag tartalom fiiggvényében [5]

Grafit-korom toltésii hibridek tulajdonsagai

A grafit és korom egyedili t@anyagként valé felhasznaldsa nem ele§ead

jelents vezebképesség ndvekedéshez (11. abra).
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11. 4bra Szintetikus grafittal és korommal toltéttfenolgyanta elektromos ellenallasa kilonbdgtoltéanyag

tartalom mellett [9]

Hibrid anyagok alkalmazaséaval nagyobb mértékbekkesiihe a kompozitok ellenéllasa. A
hibrid rendszerekben jeldi® mennyisés, 25-60 V% grafit taldlhatd, mig korombdl 3-12
V%-nyit hasznalnak. A hibrid rendszerelbmye az, hogy a kisebb méietoromszemcsék
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képesek kitolteni a nagyobb grafitszemcsék koziirix anyagban dus részeket (12. abra),
igy folytonos vezéthal6zat alakul ki a kompozitban (nagyobb véképesség értékek
erhetk el), illetve kisebb toltottségi arany eseténléteets a perkolacios kiszob [1, 11].
a b
D

12. abra Nagyobb (a) és kisebb (b) szemcsék térkitse [1]

A PP gyarthatosagi és koltség oldalrdl igazan tgérenatrix anyag, défanca nem
tartalmaz polaris csoportokat, igy nehéz megiebihéziét biztositani a téknyag é€s a
matrix kozott. Korom és grafitpor PP matrixba taéiékeverésére példaul Malajzidban
végeztek kisérleteket, a vedletpességet azonban nem sikerilt a megfediékre novelni:
40 S/cm alatt maradt (13. &bra) [20].

40

35 4
30

—— 0 m% korom
20 A ——- 5 m% korom
15 1 —A— 25 m% korom

10 4

Vezetéképesség [S/cm]

0 20 40 60 80 100

Grafit tartalom [m%]

13. 4bra Kllénbdz korom- és grafittartalmd kompozitok vezetiképessége [20]

A kilbénb6z szénszarmazékot tédanyagkent tartalmazé kompozitokban a matrix és
a toltbanyag kapcsolata és elegyedése a polaritastol kmatémegbl, hidrofébicitastol és
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tobbek kozott a reaktiv csoportok jelenlétéis fiigg [6]. Az adhézié és a téHnyag
eloszlasdnak javitdsa érdekében lehet hasznélabkkikristdlyossagi foku PP-t (taiwani
kutatok kimutattak, hogy a kisebb kristalyossadiufanatrixanyagok jobb adhéziét képesek
kialakitani a télbanyagokkal), illetve keverh@&PAN:i (polianilin) a matrix anyaghoz. A PANi
hidrofil, veze®, nagy fellleti energiaju anyag, eredetileg fémekrdziévéd bevonataként
hasznaltak. Az elmélet szerint a PANi kitolti a B grafitpor kozotti hézagokat a
kompozitban és segit megteremteni az adhéziot arkgg kozott. A polianilint dGmledék
vagy oldat allapotban keverik a polipropilénhezkét modszer kdzul az oldatos keverés
kevésbé elfogadott, hiszen a szerves olddszer &lasarmiatt kornyezetvédelmi problémak
léphetnek fel [20]. Az 6meledékes keverés esetéigpgerlatot jelent a PANI rossz termikus
stabilitasa, amely — a termogravimetriai mérés iszer mar 110°C-on tdmegcsokkeneést
eredményez, illetve 210°C felett@dnc is degradalodik [21, 22].

-y
[=]

LogG [Sfem)

Veretiképesseq [Sicm]
[+:]

a0 50 0 70 30 50

Grafit tartalom [m%] 0 2 4 6 8 10 12
PANI tartalom [m%]

14. dbra PP matrixa kompozit vezeiképessége kilonbdzaranyu grafit- €és PANi tartalom mellett [20]

Szén nanocsotvek tolianyagkeént valé adalékolasanak hatasai

A szén nanocsotvek 1991-es felfedezésik ota igey figagelmet kapnak. Kivalo é
és elektromos vezgtépesseguk, valamint 0,25-1,5 TPa-os Young modklasul0-60 GPa-
0s huzoészilardsaguk igéretegstbanyagga tettékket, azonban a kisérletek azt mutattak,
hogy ebBsités helyett sokszor inkdbb gyengitést siker@tneél A magyarazat a nanocsévek
eloszlatasanak nehézségeében rejlik [23].

A szén nanocsovek télnyagként valo hasznalata esetén is hasonlo praklé&ptek
fel, mint a PP matrix alkalmazasanal. A nanocsbtugkanis kotegekbe rend@nek a
matrixban a kdzottuk fellépers van der Waals-kdtések miatt, igy az eloszlasuk lesz
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homogén az anyagon belil, rAadasul a csoévek siliette és az elégtelen fellleti energia
mennyiség miatt a nanocsdvek és a matrixanyag kéadhézidé efssége sem megfelel
Megoldast jelenthet egyrészt a csovek fellleténékaritasa, illetve a funkcionalizalas, am
ezen eljarasok tonkreteszik a molekularis vazataés$ amorf szénné modosul (rossz
mechanikai tulajdonsagok és ve#eipesség). Masrészt az dmledék-keveréfésas jobb
tapadast és eloszlast biztosit, illetve l6béy van ultrahangos rezgetéssel eloszlatni a
nanocsoveket a keverékben. Amint a 15. abra istjauta funkcionalizalt szén nanocsévek
homogénen eloszlanak a matrixban, igy hosszu, rakgalan vezét halézat jon létre az
anyagban, mig a nem funkcionalizalt nanocstvek afalhdlasa esetén azok a grafit
részecskék hatdrara tomorddnek, igy nem teremiaammisolatot a nagyobb szemcsék kdzott
[1, 21].

15. 4bra Bal oldalt funkcionalizalt szén nanocsovek tartalmazd, mig jobb oldalt nem funkcionalizalt

nanocsoveket tartalmazé anyag vezétaldzata lathat6 [1]

A 16. abra kulonbdz kristalyossagu polipropilén matrixd nanéesl toltott anyagok
vezebképességét és hajlitdészilardsagat mutatja. Latémly a kisebb kristalyossagi foku
anyag vezéiképessége nagyobb mértékben és magasabb értdékrniy a hajlitészilardsag
értéke pont a nagyobb kristalyossagi foki matrigtés volt magasabb (a toltetlen matrix
hajlitoszilardsag érteke is magasabb volt). A szénoc$é adagolasa minden matrix esetén

javitotta a hajlitoszilardsag értékeket [21].
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16. 4bra Kulonbdz métrix anyagl kompozitok vezeéképessége és hajlitdszilardsaga a szén naribcs
tartalom fliggvényében (LC: low crystallinity, alacony kristalyossagi; MC: medium crystallinity, kézepes

kristalyossagu, HC: high crystallinity, magas krisélyossagu) [21]

Szén nanodwel toltott PS - polisztirol esetén a kovetkezredményekre jutottak: a
perkolaciés kiszob alatti nandécstartalomnal (4%) a kompozitok modulusa és
szakitoszilardsagaott, foként a kombatibilizald6 kopolimert tartalmazé PS téksen. A
perkolacios kiuszob feletti toltottségnél a mechanitulajdonsagok romlanak: nagyobb
nanoc$ tartalom esetén még a tiszta matrix értékeinélassonyabb szintre csdkkennek. A
kompatibilizal6 kopolimert tartalmazé és a tisztd8 matrixd kompozitok szakadasi nyulas
ertékeinek valtozasa teljesen et@gymastol; mig a tiszta PS tartalmd anyagok szstad
nyulasa kis mértékben csokkent, addig a kopolinatalmazoké tébb, mint haromszorosara
novekedett [24].
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17. &bra PS/IMWCNT kompozitok mechanikai tulajdonsagi az MWCNT koncentracié fluggvényében [24]
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Korommal és szén nanodsrel toltott anyagok tulajdonsagai

Robert Socher és tarsai [25] szén nateeksés korommal tolt6tt poliamid 12 matrixd
kompozitokkal kisérleteztek. A kisérletek sorané tlivanyag kozotti szinergikus hatast
prébaltak mérni és igazolni, ehhez adéityagok egymashoz viszonyitott témegszazalékos
aranyat valtoztattak (100 m% nan&c850-50 m% nanodésés korom, 75 m% nandc®s 25
m% korom, illetve 100 m% korom). A ved&Epesség mérés soran kiderillt, hogy nem
sikerllt szinergikus hatast elérni a két délyag kozott. A legalacsonyabb perkolaciés
kiisz6bo6t csak nanobeel t6lott, mig a legmagasabbat csak korommal tl# legnagyobb
vezebképességet pedig az 50-50%-0s esetben érték el k). Az eredmények
valoszirileg az ebbbiekben emlitett eloszlatdsi nehézség kovetkezeignyivel az
aggregalédott nanocsdvek nem tudtak medfetekitolteni a korom szemcsék kozti tregeket.
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18. abra Kilénbdz korom- és szén nanodstartalommal toltétt anyagok fajlagos vezebképessége az

Osszes tblianyag tartalom fiiggvényében [25]

2.2. Uzemanyagcellak

A vezetképes polimerek egy igen igéretes alkalmazasidiridz tizemanyagcellak

bipoléaris lemezének anyagaként totidéalhasznaléasa.

2.2.1. Uzemanyagcellak niikodése

Az Uzemanyagcellakkal kozvetlen elektromossagdtiaakk eb kémiai reakcioval, a
hidrogén ,tizedanyagként” valé felhasznalasaval. Melléktermékkéntkeletkezik és mivel
a folyamat égés nélkil zajlik, a berendezés fustgém bocsat ki. Sokrigtenergiaforras,
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amely az iparban és a haztartasokban ugyanugy d&lhaid lenne, mint a gépjafiiparban,
mégis ez utdbbi teriilet jelent potencialis pia@di]]
Az Uzemanyagcellak tikodése a kovetkéz19. abra):
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19. dbra Az Gzemanyagcella fikbdése [26]

A cella mikodése a kovetkéképpen irhatd le: az alapegységet alkoto két édétr
g4z halad at, az anddon hidrogén, mig a katédogéoximajd a hidrogén atomok a
katalizatoron protonokra és elektronokra bomlamahken a protonok az elektroliton keresztul
a masik katalizatorra jutnak, ahol vizet alkotvayesiilnek az oxigénmolekulakkal és az
elektronokkal. Az anodrol érkézlektronok aramlasa elektromos fogyasztok araasaként
(inverter kdzbeiktatasaval akar valtbaram is l@mttatd (19. abra)) hasznosithato, illetve a
folyamat sorén termétié ho is felhasznalhatd. ®&itményként alkalmazhatd egy reformer
nevi berendezés, amellyel barmilyen szénhidro¢rdz Uzemanyagcella thodéséhez

szikseéges hidrogént nyerhetiink [27].

2.2.2. Bipolaris lemezek

A bipolaris lemez (20. abra) az Uzemanyagcella kedggfontosabb alkatrésze.
Funkcioi:

— kapcsolatot teremt az egyes cellak kozoétt a kiteésriltségek elérése érdekében,

— elvezeti az elektronokat az anédtél a katddig,

— ellatja hidrogénnel az anddot és oxigénnel a katédo

— elvalasztja egymastol a hidrogént és az oxigeént,
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— elvezeti a membranoktdl az elektromos aramot [8F, 2

20. abra Bipolaris lemez gazvezétcsatornakkal [29]

Hogy a lemezek feladataikat teljes &én el tudjak latni, kis pH értéken, magas
paratartalmon és 80°C-on is meg kell felelniik hiyxms kovetelményeknek [30]:

— j6 vezebkepesseg (> 100 S/cm),

— kis hidrogén ateresztés (< 2xa6nv/(cnvs)),

— j6 korrozi6allosag (< 16 pA/cth

— megfeleb szakitészilardsag (> 41 MPa),

— megfeleb hajlitészilardsag (> 59 MPa),

— jo hévezet-képesség (> 10 W/mK),

— kémiai és elektrokémiai stabilitas (helyhez koadktalmazasokban 40000 ora,

mobil alkalmazasokban 60000 ora),

— kis hétagulas,

— j6 feldolgozhat6sag (alacsony anyag- és gyartdtsédy gyors és folyamatos

gyarthatdsag) [28].

A bipolaris lemezek tradicionalisan féfilb késziltek, igy biztositottak a
vezebképességet és a megfélehechanikai tulajdonsagokat, de a korrézios jeli@knegs az
elektrokémiai stabilitasuk nem volt kielégit A korr6zidallésag javitdsa érdekében a
fémlemezeket bevonatokkal 14ttédk el, azonban arwgel elektromosan szigeteltek, a vézet
tulajdonsagu anyagok pedig hibasan fedték a lene¢zakni a szerkezet meghibasodasahoz
vezetett. A koltséges és kevés sikerrel kecségievonatkészités helyett attértek a lemezek
szinterezett grafitbol valo gyartaséara, &m az i@yzklt alkatrészek torékenynek bizonyultak,
raadasul a gazvezetsatorndk megmunkalasa is bonyolult és koltségk$28].
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A bipolaris lemezek jelenleg a cella 6sszsulyan@kot teszik ki, és a koltségek
60%-aért felglsek. A koltségmodellek becslése szerint a kompbgilaris lemezek
mindbssze 15-29%-at tennék ki az Gzemanyagcellzkokiségének jelefis sulycsokkenes
mellett. A suly- és Kkoltségcsokkenest kétféleképpkivanjak elérni; anyag- és
gyartastechnoldgia fejlesztéssel [31].
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3. Kisérleti rész

Kisérleteim soran vezéképes polimereket fejlesztettem: PP matrixba kewert
grafitot, kormot, illetve szén nanocsodvet a véképesség javitasa érdekében, majd az
O0sszekevert anyagbol lapokat préseltem, és a Vatsghoz megfelél prébatesteket

munkaltam ki.

3.1. Felhasznalt berendezések és anyagok

Ebben a fejezetben kertilnek bemutatasra a kisénléte méréseim soran felhasznalt
fontosabb gépek és anyagok.
3.1.1. Felhasznalt berendezések

Munk&m soran a Polimertechnika Tanszéken talalbeténdezéseket hasznéaltam fel.

Belss keveré

A kulonb6z anyagosszetételek keverésére a Bradender Plastogyarokamrat (21.
abra) hasznéaltam, a berendezZdsbfparamétereit a 1. tablazat tartalmazza.

21. dbra Brabender Plastograph gyurékamra

1. tablazat A Brabender Plastograph gyurokamra ébb paraméterei

maximalis [fmérséklet [°C] 450
trtartalom [cni] 50
maximalis nyomaték [Nm] 360
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2. tablazat A gydrékamra altalam hasznalt beallitaai

maximalis [fmérséklet [°C] 240
trtartalom [cni] 50
fordulatszam [1/perc] 20

Prés
A bipolaris lemezek préseléséhez a Collin P 200k geést (22. abra) hasznaltam, a

berendezéssbb paramétereit a 3. tdblazat tartalmazza.

22. abra Collin P200E prés

3. tablazat A Collin P 200E prés ébb paraméterei [32]

hasznos nyomolap méret [mm] 196x196
max. nyitasi Uthossz [mm] 100
max. terhelés [kN] 125
max. fajlagos nyomas [bar] 310
fiitési teljesitmény (300°C-on) [kW] 2x2,5

4. tdblazat A prés altalam hasznalt beallitasai

hémérséklet PP [°C] 250
elémelegités [perc] 5
nyomas el§ lépcsben 5 percig [bar] 80
nyomas masodik Iépében 5 percig [bar 160
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Mérleg

Az kulonbdd anyagosszetételek kiméréséhez a RADWAG WXD 20@200usu
mérleget (23. &bra) hasznéltawblh paramétereit az 5. tablazat tartalmazza.

23. abra RADWAG WXD 200/2000 mérleg

5. tablazat A RADWAG WXD 200/2000 6bb paraméterei [33]

max. kapacitas [g] 2000
min. kapacitas [g] 0,02
méreési pontossag [g] 0,1
mitkbdési lbmérséklet [°C] 15+ 30

Utémii
Az Utészilardsag vizsgalatdhoz a CEAST Resil Impactoraiuy@4. abra) hasznaltam,
fébb paramétereit a 6. tablazat tartalmazza.

24. abra CEAST Resil Impactor Junior Gtémii
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6. tablazat CEAST Resil Impactor Junior %bb paraméterei

sebességtartomany [m/s] 2,9-3,7
kalapacs [J] 2

Szakitdgép
A hajlité vizsgalatokhoz a Zwick Z020 tipust unzéis szakitogépet hasznaltam,
melynek Bbb paramétereit a 7. tablazat tartalmazza.

25. abra Zwick Z020 univerzalis szakitégép

7. tablazat Zwick 2020 univerzalis szakitégépsbb paraméterei

max. terhaderd [KN] 20
sebességtartomany [mm/perc] 0,001-750

8. tablazat A szakitdgép altalam hasznalt beéllitas

alatamasztasi tavolsag [mm] 64
hajlitasi sebesség [mm/perc] 5

Kapillaris plasztométer

A folyOképesség vizsgalatokat a CEAST 7027.000 stipuszamitogép-vezériés
kapillaris plasztométeren végeztem, a beallitasaléattablazat tartalmazza.
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26. abra CEAST 7027.000 tipusu, szamitogép-vezelidsapillaris plasztométer

9. tAblazat CEAST 7027.000 tipusu, szamitdgép-vekEsii kapillaris plasztométer bedllitasai

[ CEAST 7027.000 tipust, szémitogép-vezériekapilaris plasziométer |

terheb suly [kg] 21,6
hémérséklet [°C] 230

Optikai mikroszkép

Az optikai mikroszképos vizsgalatokat az Anyagtudom és Technologia Tanszék

Olympus PMG3-as mikroszkopjan (27. abra) végezteéxms nagyitassal.

27. abra Olympus PMG3 optikai mikroszkop

Poliroz6 berendezés

A mintak polirozasat az Anyagtudomany és Technaldginszéken egy Buehler Beta
iker poliroz6 berendezéssel (28. abra) végeztdmtdEpcében.
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28. abra Buehler Beta iker polirozé berendezés

3.1.2. Felhasznalt anyagok

Ebben a fejezetben a kisérletekhez felhasznaltgayas fontosabb tulajdonségaik
kertlnek bemutatasra.
Polipropilén

Az el sorozatban PP-t hasznaltam fel a kompozit lapokixa&ént, ami a Tiszai
Vegyi Kombinat Nyrt gyartmanya volt.

10. tablazat A Tipplen H 494 A tulajdonséagai [32]

folydsindex (MFR, 230°C/2,16 kg) [9/10 perc] 45
hajlité rugalmassagi modulus [MPa] 1900
hazo6 rugalmassagi modulus [MPa] 1800
hazo6szilardsag [MPa] 37,5
folyasi nyulas [%] 9,5
Izod UiBszilardsag (bemetszett, 23°C) [kfm 2,5

Grafitpor

A bipolaris lemez vezéképességének emeléséhez hasznalt grafitpor a Garkdts

kristalyos természetes grafitja volt, tulajdonstgall. tablazat tartalmazza.
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11. tablazat A kristalyos természetes grafit tulajdnsagai

széntartalom [%] min. 99,5
hamu tartalom [%] max. 0,5
nedvességtartalom [%] <0,2
fajlagos feliilet [rYg] 6
siiriiség [g/cn] 2,1
szitaanalizis

d10 [um] <10
d50 [um] <16-24
doo [um] <75

Korom
A korom az Akzo Nobel cég terméke volt, tulajdoraitig 12. tdblazat tartalmazza.

12. tdblazat A Ketjenblack EC-600 JD jeii korom tulajdonsagai [37]

illéanyag tartalom [%0] max. 1
hamu tartalom [%] max. 0,1
siiriiség [g/cn] 1,7
fajlagos feliilet [rVg] 1400

Szén nanocé
A szén nanodsa Bayer cég terméke volt, tulajdonsagai a 13atatltartalmazza.

13. tdblazat A Baytube C 150 P jéi nanoc$ tulajdonsagai [38]

szeén tartalom [%] min. 95
hossz [um] >1
siiriiség [g/cn] 1,5

3.1.3. Anyagosszetételek

Az elé6z6 tudomanyos diakkdri dolgozatomban végzett kisgkletoran PP és PET
matrixokba kevertem grafitot és harom kulonbdajlagos felllei kormot (65, 770, és 1400
m?/g fajlagos felillet értékekkel). A ver&Bpesség vizsgalatok eredményeit elemezve a

fejlesztéseket ebben a munkaban PP matrixszalittgkafa legnagyobb fajlagos felliet
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korommal (tovabbiakban CB) és szén nadweb (tovabbiakban CNT) folytattam tovabb.
Dontésemet indokolja az a tény, hogy a PET éstaariyagok kozti fellleti feszlltségbeli
kulonbség kisebb, ezért a tidhyagok kisebb koncentracioban is képesek volthtene a
matrix anyagot, ami a hibrid toltés intenziv véképesség emelhatasanak gatat szabhatott
volna. A kormok kozul pedig azért a legnagyobbafggis felllait valasztottam ki, mert ez
érte el legkisebb koncentracional a perkolacioszékist és emelte legintenzivebben a
vezebképesseéget. Jelen kisérletek soran tehat PP ntatexertem kilonbdz mennyised
korommal, grafittal és szén nanéesl.

A hibrid toltédi anyagok éinye, hogy a kisebb méteszemcsék a nagyobbak kozott
kialakult métrix anyagban duas részeket kitoltve dggk Osszetettebb és folytonosabb
vezebhaldzatot létrehozni a matrixban, igy a perkolagidszob kisebb tédanyag tartalmak

felé tolddik, a vezéképesség pedig ugrassemem megnovekszik.

3.2. Kétféle toltéanyagot tartalmazd hibrid polimerek vizsgalata

Az eldzetes vizsgalatok alapjan meghataroztam két olyadittgrtalmat, ami a
vezebképesseget is jelgigen emeli, és elég tavol van a telitési grafittani@ol ahhoz, hogy
mellette mas téltanyag is alkalmazhato legyen. igy &elépc$ben PP matrixba grafitot és
kormot kevertem. Az anyagok 6sszetételeit és désdiet a 14. tdblazat tartalmazza. Mivel a
tulajdonsagokat efsorban a télianyag térfogat aranya hatarozza meg, ezeért a lhls
mennyiségeket ebben a formaban is megadom. Endekében a kisérletek soran a 40 m%
és 60 m% grafitot tartalmazo hibrid tol€snyagcsoportokban kialakulo trendek értékelésnél
a grafit térfogataranyat a csoportokban allandénekintettem, a kismérét eltérést
elhanyagoltam (a figyelembe vett térfogat aranytlk:m% grafit esetében: 22,8+1 V%; 60
m% grafit esetében: 40,62 V%).
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14. tdblazat A ketigs hibrid anyagok jeldlése és dsszetétele

1,6CB 97 98,4 0 0 3 1,6
3,2CB 94 96,8 0 0 6 3,2
4,9CB 91 95,1 0 0 9 4,9
6,7CB 88 93,3 0 0 12 6,7
8,2CB 85 91,8 0 0 15 8,2
22,8G 60 78,1 40 21,9 0 0
22,8G+2,1CB 57 75,5 40 22,4 3 2,1
22,8G+4,3CB 54 72,9 40 22,8 6 4,3
22,8G+6,5CB 51 70,2 40 23,3 9 6,5
22,8G+8,9CB 48 67,3 40 23,8 12 8,9
40,6G 40 61,3 60 38,7 0 0
40,6G+2,5CB 37 57,9 60 39,6 3 2,5
40,6G+5,1CB 34 54,3 60 40,6 6 51
40,6G+7,8CB 31 50,6 60 41,6 9 7,8
40,6G+10,6CB 28 46,8 60 42,6 12 10,6

A kettés hibrid polimerek nagyobb ve#&gpességuk miatt gyakorlati alkalmazasra is
alkalmasak lehetnek, igy a gyakorlati alkalmazhagtez kapcsoléddéan fontos ismerni ezen
anyagok feldolgozhatosaganak korlatait. igy megeméra hibrid valamint a csak kormot és
csak grafitot tartalmaz6é anyagok folydképességétt Eoveten optikai mikroszkopos
vizsgalatot végeztem. A két mérés soran kapottneéegek magyardzzak a hajlitd, ltve
hajlito és vezéképesség vizsgalat soran kapott eredményeket.

3.2.1. Folyoképesseég vizsgalat

A folyOképesség MFI vizsgalatat CEAST 7027.000 dipkapillaris plasztométerrel
végeztem 230°C dmérsékleten, 21.6 kg terheléssel. A mérések soratérfmgatra
vonatkoztatott melt volume flow rate (MVR) értékekataroztam meg.

A gorbéken jol latszik, hogy mind a grafit-, mindkaromtartalom jelerdsen, tébb
nagysagrenddel csokkentette a PP folydképességét.kofomtartalom novelésével
parhuzamosan a folyoképesség csokkenése nem emggenla legnagyobb valtozas
mindharom esetben a kisméridikoromtoéltés soran kovetkezett be, azaz 3 V% koadiaiom
alatt. A tovabbi koromtdltés hatasara a folyoképgsssokkenése a 0 V% grafit és 22,8 V%
grafit esetben kozel exponencidlis (az abran eg)ere 1 cni/10 min alatti MVR érték a
bedllitott paraméterekkel nem volt méhetzt a hatart a 22,8 V% grafittartalmu keverékek
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6,5 V% koromtartalomnal, a 40,6 V% grafittartalmievkrékek pedig 2,5 V%

koromtartalomnal érték el (29. abra).

MVR [¢m3/10 min]

=0=0 V9% grafit = 228 V% grafit <M40,6 V% grafit
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1000

-

Koromtartalom [V %]

29. abra Hibrid anyag folyoképességének valtozasakaromtartalom fliggvényében

3.2.2. Optikai mikroszkdpos vizsgalat

Az optikai mikroszképos vizsgalatok segitségévekzébasonlitottam a grafit eloszlasat a

PP matrixban kulonbézkoromtartalmu 6sszetételeknél (30. abra). A mikkopi képeken
lathatd, hogy mind a 22,8 V%, mind a 40,6 V% gtaftalmi anyag esetében kis mennyiség
koromtartalom hatasara sokkal finomabba valik afitgeeloszlasa, mint a kormot nem

tartalmaz6 anyagok esetében (30. abra). A koroahbant tovabbi ndvelésének hatasara a

grafitszemcsék ismét ndvekwmeéreti agglomeratumokka allnak éssze (30. abra).
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30. abra Binarizalt optikai mikroszkdpos felvételeka grafittartalom eloszlasanak valtozasardl kiillonbéé
koromtartalom esetén (a: 22,8G; b: 22,8G+2,1CB; @2,8G +4,3CB; d: 22,8G+6,5CB; e: 22,8G+8,9CB; f:
40,6G; g: 40,6G+2,5CB; h: 40,6G+5,1CB; i: 40,6G+708B; j: 40,6G+10,6CB)

A mikroszkoépos felvételeken analySIS Steel Factofyszoftverrel meghataroztam a
grafitszemcsék diszperziojat jellethAtlagos grafit aggregatum tertilet. A 31. 4bra tata
hogy mind a 22,8 V% grafit, mind 40,6 V% grafitldmnal 6 V% alatti koromtoltés

esetében csokken az eloszlatott grafitszemcsekgodtlerilete, majd nagyobb toltottséqi
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foknal ismét ndvekedni kezd. 40,6 V% grafittartalomellett minden esetben nagyobb
terlleti grafit aggregatumok alakultak ki, mint 22,8 V% fitartalomnal.

A grafit eloszlasanak valtozasa feltételedbrat a koromtdltés miatt fellépkilonbdz
meértéki viszkozitas-cstkkenéssel magyarazhato, ami & leseben megvaltozott nyirasi

viszonyokat eredményezett.

= 22,8V% grafit  =W=40,6 V% grafit

Ju—
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P ~
8 o - - =
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Eloszlatott grafit szemcsék
atlagos teriilete [um?]
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Koromtartalom [m%]

31. dbra Az eloszlatott grafitszemcsék atlagos méémek valtozasa a koromtartalom fliggvényében

3.2.3. Vezetoképesség vizsgalatok

A lemezek anyaganak ellenallasat négypontos elbsmaéréssel hataroztam meg. A
mérés elvi elrendezését a 32. abra mutatja: a 2@gskontaktus az aram bevezetésére
szolgél, mig a belskontaktusokon a fesziltséget mérhetjik. Egy araggor biztositja,
hogy a kontaktusok és hozzavezetések ellenallaiggetlentl a mintan mindig azdéeé

beallitott aram haladjon keresztul.
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32. abra A négypontos ellenéllasmérés elvi elrendese
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A mérés soran a kontaktusok egymastol 2-2 cm tagbln helyezkedtek el, mivel a
lemez vastagsaga az elektrodak tavolsaganal jowsablx volt, a fajlagos ellendllast a
kovetked Osszefliggés segitségével szamitottam:

_nls

p= @ )
ahol:
— pafajlagos ellenéllas,
— s alemez vastagsaga,
— U afeszlltség,
— | az &rameisség.
A fajlagos vezdiképesseég a fajlagos ellenallas reciprokakent shamit
c=1, @)
P
ahol:

— G avezeatképesség,

— Pafajlagos ellenallas.

Az atvezetési ellenallas mérése sordn a mintadikatliét rézlemez kdozé szoritottam,
igy a kontaktfeltlet 1x7,5 cm volt, az atvezképesség pedig a kdvetkenddon szamithato:

S

I
atvez — |
U

ahol:
—  Ganeza fajlagos atvezéképesség,
— |l az dramea¥sséq,
— U afeszlltség,
— s alemez vastagsaga,
— aalemez hosszlsaga,
— b alemez szélessége.

A 33. abra a hibrid anyagok fajlagos vék&pességét mutatia a koromtartalom
fuggvényében. Lathatd, hogy a hibrid toliéanyagok vezéképessége sokkal magasabb a
csak egyféle tofianyagot tartalmazé anyagokénal. Hasonlé grafittarta mellett az
emelked korom tartalommal parhuzamosan nouekvezetképesség mérhiet Ez a
novekedés 0 V% grafit esetében 4,9 V% koromtartadgria2,8 V% grafit esetében pedig 6,5

V% korom tartalomtol kisebb mértékEnnek feltételezhétoka az, hogy a grafittartalom is
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hat a korom eloszladsara, és a grafittartalom hetasialakulé egyenletesebben eloszlatott
struktura jobb vezéképességet biztosit.

=@=( V9% grafit = 22.8V% grafit <Me40.6 V% grafit
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33. abra Hibrid anyag fajlagos vezeiképességének valtozasa a koromtartalom fiiggvényében

3.2.4. Hajlité vizsgalat

A 34. abra a hajlitészilardsag valtozasat mutati@ramtartalom fliggvényében. A csak
kormot tartalmazo6 anyag hajlitészilardsaga 3,2 \@¥ektartalomig enyhén, onnantél kezdve
viszont efsen csokkef tendenciait mutat. A grafit mintegy 5 V% koromésig nincs
szignifikans hatdssal a hajlitészilardsagra, ennagyobb koromtoltésnél viszont kis
mértékben kompenzalja a szilardsagcsotkkenést. Mivgrafit 6hmagaban nemdositi a PP
matrixot, feltételezhét hogy ebben az esetben is ad#éityagok egymasra gyakorolt hatasa
magyarazhatja a valtozast: az egyenletesebbenlattuszkisebb terilét korom szemcsék
kisebb mértékben csdkkentik az anyag szilardsagat.
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=@=0 V% grafit = 22.8 V% grafit <M40.6 V% grafit

Hajlitoszilardsag [MPa]

Koromtartalom [V %]

34. abra Hajlitészilardsag a tolanyag tartalom fliggvényében

A 35. abra ugyanezen anyagok hajlitd rugalmassagiulnsanak valtozasat mutatja a
koromtartalom fliggvényében. A csak koromtdltémyagok modulusanak valtozasat alapul
véve lathatd, hogy a merevség valtozasaban a kartattm kevésbé dominans. A hibrid
toltédi anyagok esetében az dsszefliggés az eloszlatfitbzgmcsék méretével egyértdim

a nagyobb meéreétgrafitszemcsék nagyobb mértékben emelik az anyagweéget.

=@=0 V% grafit = 22.8 V% grafit <M40.6 V% grafit
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35. abra Hajlité rugalmassagi modulus a télianyag tartalom fliggvényében
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3.2.5. Charpy-féle ttve hajlito vizsgéalat

A 36. abra az ibzilardsag valtozasat abrazolja a koromtartalomgvyégyében.
Megfigyelhe®, hogy mind a grafit, mind a korom aranya és elszlefsen befolyasolja az
anyagok szivossagat. A grafit jelenléte mellethbilazott kismérték koromtoéltés noveli a
hibrid anyagok Uiszilardsagat, azonban nagyobb toltottségnél ez rézk §elentsen
lecsOkken. A jelenséget a grafittartalom eloszlakévaltozasa magyarazhatja: a finomabb

eloszlas, tehat a kisebb terillgrafit szemcsék kevéshé csokkentik dszitardsagot.

=0=0 V% grafit = 228 V% grafit <Me40.6 V% grafit

10

Utészilardsag [kJ/m?]

Koromtartalom [V %]

36. abra Uiszilardsag valtozasa a koromtartalom fiiggvényében

3.3. Haromféleféle tblibanyagot tartalmazoé hibrid polimerek vizsgéalata

Ebben a fejezetben olyan vedatpes polimerek vizsgalatarél lesz sz6, amelyek az
elébbiekben mar ismertetett legnagyobb fajlagos félikermot, grafitot €és szén nanocsovet
tartalmaznak toltanyagként. Az 6sszehasonlithatosag és a kiertékelégyértelmsitese
érdekében, valamint azéeb fejezetben is ismertetett veéképesség emelési okok miatt a
grafit ardnya 0, 20 és 40 V% volt, mig a kilonb@dzanyu szén nanaggorom (CNT-CB)
keverék 5, illetve 10 V%-ot foglalt el az anyag@sstelekben. A harom tékinyag esetében
fontos a korom és a szén narib&®z06tti hibridhatas vizsgalata. Az anyagodsszet&téls a
probatestek elkészitése utan véképesség, Utve hajlitd és hajlitd, valamint optikai
mikroszkopos vizsgalatokat végeztem.
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15. tdblazat A harmas hibrid anyagok jel6lése és gzetétele

5CB 95 0 5 0
4CB+1CNT 95 0 4 1
3CB+2CNT 95 0 3 2
2CB+3CNT 95 0 2 3
1CB+4CNT 95 0 1 4
5CNT 95 0 0 5
10CB 90 0 10 0
8CB+2CNT 90 0 8 2
6CB+4CNT 90 0 6 4
4CB+6CNT 90 0 4 6
2CB+8CNT 90 0 2 8
10CNT 90 0 0 10
20G+5CB 75 20 5 0
20G+4CB+1CNT 75 20 4 1
20G+3CB+2CNT 75 20 3 2
20G+2CB+3CNT 75 20 2 3
20G+1CB+4CNT 75 20 1 4
20G+5CNT 75 20 0 5
20G+10CB 70 20 10 0
20G+8CB+2CNT 70 20 8 2
20G+6CB+4CNT 70 20 6 4
20G+4CB+6CNT 70 20 4 6
20G+2CB+8CNT 70 20 2 8
20G+10CNT 70 20 0 10
40G+5CB 55 40 5 0
40G+4CB+1CNT 55 40 4 1
40G+3CB+2CNT 55 40 3 2
40G+2CB+3CNT 55 40 2 3
40G+1CB+4CNT 55 40 1 4
40G+5CNT 55 40 0 5
40G+10CB 50 40 10 0
40G+8CB+2CNT 50 40 8 2
40G+6CB+4CNT 50 40 6 4
40G+4CB+6CNT 50 40 4 6
40G+2CB+8CNT 50 40 2 8
40G+10CNT 50 40 0 10

3.3.1. Optikai mikroszkopos vizsgalat

Az optikai mikroszkopos vizsgalatok segitségévekzébasonlitottam a grafit
eloszlasat a PP matrixban kilonbdrsszetételeknél. A jelleiképeket a 37. abra mutatja,

az egeész sorozat a mellékletben tekirdtmeeg. Mivel az abran a szélésszetételek lathatdok
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(tehat a grafit mellett csak kormot vagy szén nadwet tartalmazo anyagok), jol latszik,
hogy a nagyobb CNT tartalmi anyagok mikroszképi eképkisebb terilgt grafit

aggregatumok jelennek meg.

50 pm g 5 27 . : 50 pm

—— - g | ——

37. abra Jellem# optikai mikroszkopos felvételek (a: 20G+5CNT; b: RG+5CB; ¢: 20G+10CNT,; d:
20G+10CB; e: 40G+5CNT; f: 40G+5CB; g: 40G+10CNT; h40G+10CB)

A mikroszképos felvételeken analySIS Steel Factfyszoftverrel meghataroztam a
grafitszemcsék diszperzigjat jellethAtlagos grafit aggregatum tertilet. A 38. abra tata
hogy CNT arany novekedésével a grafitszemcsék aitldgriletének valtozasara linearis
trendvonal is illeszthét Ezen trendvonal segitségével megfigydlheindveky CNT arany

fluggvényében csokkératlagos grafitszemcse terulet.
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38. abra Az eloszlatott grafitszemcsék terileténekdltozasa kilonbosd vezetiképes adalékokkal ellatott

anyagok esetén

3.3.2. Vezetbképesség mérés

A haromféle tolbanyagot tartalmazo anyagok vedaipességének meghatarozasahoz
is négypontos ellenallasmérést alkalmaztam. A Bea & haromféle téanyagot tartalmazé
hibrid anyagok vezéképességének alakulasat mutatja. A 39/a. abra &¥205CNT-CB
tartalmd anyagok vezéképességeét abrazolja kilonbografittartalmak mellett (a csak szén
nanocsovet tartalmazé minta vedeipessége nem volt mérbet A vezebtképesség a
nanoc$ arany novelésével exponencidlis keverékszabalysgeyint csokken mindharom
grafittartalom esetében. A 39/b. abra a 10 V% CMNB-Qartalmi keverékek
vezebképességnek valtozasat mutatja, amelyen szintéNh &any figgvényében az (6)

0sszefliggés szerint csokkaiendencia figyelhétmeg.

O. = Ogg exp{VCNT In ZCNTJ : (6)

CB

ahol:

— oc¢ a kompozit fajlagos vezgképessége,

— ocp a csak kormot-,

— ocnt pedig a csak nanocsovet tartalmazé anyag dkeepessége,

— Venr @ nanocs térfogataranya a korom-nanédseveréken belll.

A vezebtképesség értékek a grafittartalom nodvekedésévihttian emelkedtek, a
gorbék jellege azonban hasonldé maradt. A korom €=2a nanoéskdz6tt nem mutatkozott

szinergikus hatas, de a CB-CNT keveréket barmibemyban és osszetételben tartalmazo
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anyagok fajlagos vezhépessége igy is magasabb lett, mint a csak dgrahmalmazé
anyagoké.

S 0GHHCB+CNT)  W20G+5{CBHCNT) A 40G+5(CB+CNT) S O0GHINCB+CNT)  ®20G+I0(CB+HONT) A d0G+INCB+HONT)
CB arany [V%] CB arany [V%]
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39. abra A vezetképesség valtozasa kulénbézisszetétdi vezetiképes adalékkal ellatott anyagoknal

A CNT arany fliggvényében exponencialisan csokkezzebképesség valtozasanak
intenzitasa a kulonbdzgrafittartalmak esetében eliérEz az érték a 39. abra logaritmikus
vezetképesseg-tengely alkalmazasa miatt egyenesnek oftbragorbék latszolagos
meredeksége. A latszolagos meredekség értékekefradiban d&brazolva (40. abra)
megallapithatd, hogy a ved&epesség valtozasa a grafittartalom néveléséevekdggvesbé
intenziv, vagyis abszolut értékben egyre kisebb.aEgend a 10 V% CB-CNT keverék
esetében ésebb, mint 5 V% CB-CNT keveréknél. 40 V% grafitsdomnal a meredekség
értékek kozellleg megegyeznek. A jelenség magyarazata az, hoigikas vezebképesseég
gorbét nézve (1. dbra) az anyagok vélzé&pessége a perkolaciés kiiszéb utan egy szakaszon
meredeken & am ahogy a tédanyag tartalommal egyre kdzelebb érunk a telitdskbez, a
vezetképesség nodvekedésének intenzitasa csokken. Miagyohb fajlagos felllét a
toltéanyag, annél kisebb koncentraciéban képes telitenatrixot. Tehat minél tdbb grafitot
eés CNT-CB keveréket tartalmazott az anyag, annatlkedb jart a telitéshez (40G+10CB
esetén a legkozelebb), igy a grafit egyre domir@msszerepet kapott a vedképesség

alakulasaban.
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40. abra A vezebképesség intenzitasanak valtozasa a grafittartalofliggvényében

3.3.3. Hajlité vizsgalat

A 41. abra és a 42. abra a hajlité vizsgalatokreéeyeit foglalja 6ssze. Lathatd, hogy
a kulénbos grafittartalom hasonld mértékben noveli az anyapekitoszilardsagat, attél
fuggetlendl, hogy 5 vagy 10 V% egyeb &dlhyagot tartalmaz a minta, ez alol csak a 100%-0s
CNT aranyu anyagok a kivételek. Az 5 V% CNT+CB ad#tat tartalmaz6 osszetételnél 40
V% CNT aranynal mindharom esetben névekedés taghah a hajlitdszilardsag értékekben
(41/a. abra). Mivel ez a trend a csak CNT-CB keketrrdartalmazd anyagok esetén is
jelentkezik, a CNT-CB keverék 0sszetételének vakaz és nem a grafit megjelenése okozza.
Mind az a), mind pedig a b) abran megfigyetheiz, hogy a 0, illetve 20 V% grafitot
tartalmazo6 anyagok hajlitészilardsaga enyhén néield®d V% CNT arany felett, am 40 V%

grafittartalom mellett ebben a tartomanyban cst&kdapasztalhato.
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41. abra A hajlitészilardsag valtozasa kilonbdk 0sszetétdi vezetiképes adalékkal ellatott anyagoknal

A 42. 4bran a hajlitd6 rugalmassagi modulus értekihatok a CNT arany
fluggvényében. A gorbeék lineéaris keverékszabdlyiszesokkennek (7). Ennek oka az, hogy
polipropilénben jol diszpergdlodé korom mennyiségedttkkentve a molekulalancok
mozgasanak ,gatoltsaga” csokken, az anyag rugabbhasalik. Ezt alatAmasztjak a 38. abra
a CNT arany novekedésével csokkerendet mutatd grafitszemcse méretek.

E. =Vonr (Ecnr ~ Ecs) * Ecs . (7)
ahol:

— Ex a kompozit merevsége,

— Ecnt a csak szén nanocsovet tartalmaz6 anyag,

— és kpa csak kormot tartalmazé anyag merevsége,

— Vet pedig a szén nanatsészaranya a CNT-CB keveréken beldl.
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42. abra A hajlité rugalmassagi modulus valtozasalkonb6zé 6sszetétdi vezetiképes adalékkal ellatott

anyagoknal

3.3.4. Charpy-féle ttve hajlité vizsgalat

Az Utve hajlitd vizsgélatok eredményeit a 43. atadalmazza. A gorbék trendje
hasonlit a 41. abra hajlitoszilardsagot abrazolébégbiez. Bar az Gbzilardsadg értékek
alacsony értéke miatt a meért eredmények kodzottseimecnagy abszolut értékbeli eltérés,
megfigyelhed, hogy az 5 V% CNT-CB keverék esetében a 0, 2M&#%4 grafitot tartalmazo
anyagok gorbéinek alakuldsa hasonld. 10 V% CNT-@Bekék esetében az eredmények
minden grafittartalom esetén egy érték korul ingadd, egyértelin trend nem figyelhét

meg.
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43. dbra Az uszilardsag valtozasa kilonbdé osszetétdl vezetiképes adalékkal ellatott anyagoknal
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3.4. Afejlesztés ipari eredményei

A fejlesztés eredményeit a pécsi ifistdi Kontakt Elektro Kft. hasznositja. Bar a
kisérletek soran sikeriilt 122 S/cm fajlagos vélaipesséfy mintat is eballitani (amely
korulbelll 43,5 V%-nyi grafitot és 13,5 V%-nyi koantartalmazott), ennél joval kisebb,
kordlbelil 32 S/cm fajlagos veddEpesséefy preselt lemeztl munkaltak ki
Uzemanyagcellaban hasznosithato bipolaris lemdz@@ra), mivel ennek a fellleti nésege
volt a legmegfelélbb. Az elkészitett bipolaris lemezek beépitésrdilkek, teljesitményik

minddsszesen 20%-kal maradt el a gyari bipolansezekéil.

44. abra A fejlesztés eredményeképpen legyartottfmlaris lemez

A jelenlegi, egyedi gyartasra alkalmas technoldgellett kisérletet tettiink az ipari
termelés dlkészitésére is. A froccsontési kisérletek biztatdrményekkel zarultak, az
anyagok tovabbi fejlesztése mellett a cél a gazpmsenagyarorszagi bipolaris lemez gyartas

megteremtése.

45, abra Fréccsontéssel édllitott vezetoképes lemez
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4. Osszefoglalas

Munkamban két- és haromféle vedaipes tolbanyaggal adalékolt polipropilén
matrixi anyagokat allitottam dl (6sszesen tobb, mint 50-féle Osszetételben), naajd
kulonbo® anyagodsszetételeken vedaipesség méréseket, mechanikai és optikai
mikroszkopos vizsgalatokat végeztem. A kétféledtilyagot tartalmazo anyagok esetében a
téltéanyagok folyoképességre gyakorolt hatasat is vitesga

A csak kormot és grafitot tartalmazé anyagok esstéd két tbthanyag szinergikus
hatdst gyakorolt egymésra; magasabb grafittartatoetiett a korom aranyanak emelése
jobban novelte a vez#képességet. Optikai mikroszképos vizsgalatok seggieel
bizonyitottam, hogy a grafitszemcsék eloszlasanigéde hatassal van a mechanikai
tulajdonsagokra. Az anyagok kis koromtartalomn@atmasabban viselkedtek, mint a csak
grafitot tartalmazé polimerek, mivel az eloszlatgtafitszemcsék atlagos mérete csokkent.
Magasabb koromtoltésnéel azonban a grafitszemcséétindveksé méreti aggregatumokka
alltak 6ssze, ami ndvelte a merevséget és cstkkeate bszilardsagot.

A haromféle — grafitot, kormot és szén nanocsotvédrtalmazd anyagok esetében a
vezebképesség értékekben exponencidlis keverékszabalintzsokkenést tapasztaltam a
novekw nanocé§ arany fuggveényében. A korom és a szén nanocsdysittk- a nanocsovek
elégtelen eloszlatasa miatt - nem lehetett szikesgihatast kimutatni, de a CB-CNT
keveréket barmilyen aranyban és 6sszetételbernazé anyagok fajlagos ved&tpessége
igy is magasabb lett, mint a csak grafitot tartaioke&. A vezetképességet abrdzolé gorbék
trendje hasonlitott a hajlité rugalmassagi moddrskek valtozasadhoz, ennek oka, hogy a
diszpergalddd korom mennyiségét cstkkentve a mtancok mozgasanak ,gatoltsaga”
csokkent, az anyag rugalmasabba valt. Szintén HResan volt megfigyelhét a
hajlitoszilardsag és azdsizilardsag értékek alakulasa kozott. A 80 V%-os Gixdny feletti
tartomanyt leszamitva a gorbék trendje ugyanaz atifil fliggetlentl, hogy az anyagok
tartalmaztak-e grafitot, igy megallapithatdé volipglh a goérbéket a CNT-CB keverék
aranyanak valtozasa és nem a grafit jelenlétetpaki

A fejlesztés eredményeit a pécsi Kontakt Elektrd. Khsznositja, az altalam préselt
lapokbol kimunkalt bipolaris lemezek teljesitményénddossze 20%-kal maradt el a gyari
bipolaris lemezekét és az ipari termelést szimulaldé fréccsontési kések is biztatd
eredményekkel zarultak. A jében célom az anyagok tovabbi fejlesztése és frivéso
kisérletek folytatasa.
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5. Summary

In my study I've produced electrically conductivaterials, which contained two and
three types of electrically conductive fillers inhetr polypropylene matrix
(more than 50 kinds of composition), then I've mad@&ductivity, mechanical and optical
microscopy tests on them. In the case of the tvpegyof fillers I've also investigated the
effect of the fillers on the flowability.

In the case of the materials which contained oahpon black and graphite, the fillers
have had a large-scale effect on each other; titeehithe carbon black content was the better
the electrical conductivity was due to increasihg proportion of carbon black. With the
optical microscopy tests I've proved that the disttion of the graphite particles has a large-
scale effect on the mechanical properties. The madgevith less carbon content have acted
more flexible then the ones that contained onlypigite, since the average area of the
distributed graphite particles have decreased. Wiigimer carbon black content the graphite
particles have formed growing aggregates agaim hdmincreased the stiffness and decreased
the impact strength.

In the case of the materials which contained thypes — graphite, carbon black and
carbon nanotubes — of fillers I've observed de@eaaghe electrical conductivity according to
the exponential mixture rule depending on the mdtearbon nanotubes. It was unable to
detect synergic effect between carbon black andocananotubes — due to the unsatisfactory
distribution of the carbon nanotubes -, but thetelgal conductivity of the materials which
contained the CNT-CB mixture in any proportion amnposition was higher than the ones
contained only graphite. The characteristic of doaductivity curves was similar to the
changing of the values of the bending modulus, rdeson for this is that decreasing the
amount of the dispersible carbon black increasedrtedom of movement of the molecular
chains and the material became more flexible. Aisowas a similarity between the
characteristics of bending and impact strengthgaRless of whether the materials contained
graphite or not, the characteristics of the cumwas the same except for the range above 80
v% CNT rate, so it could be noticed that the cuwas formed by the change of the CNT-CB
mixture ratio and not by the amount of the graphite

The results was used by the Kontakt Elektro LtdmfrPécs, the bipolar plates made

from the pressed sheets have had in only 20% loagacity then the original ones and also,
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the industrial production simulating by moldingteebas ended with encouraging results. In
the future I'd like to continue the developmentloé materials and molding tests.
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Anyagtudomany és Technoldgia Tanszéknek, hogy st nyujtottak a vezidtépesseg
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8. Melléklet

50 pm

50 pm

50 pm

50 pm

Optikai mikroszkopos képek a harmas hibridekrél - Elsé sor: 20G+5CNT; 20G+1CB+4CNT; 20G+2CB+3CNT; 20G+3CB2CNT; 20G+4CB+1CNT; 20G+5CB;
Masodik sor: 40G+5CNT; 40G+1CB+4CNT; 40G+2CB+3CNT40G+3CB+2CNT; 40G+4CB+1CNT; 40G+5CB;
Harmadik sor: 20G+10CNT; 20G+2CB+8CNT; 20G+4CB+6CNT 20G+6CB+4CNT; 20G+8CB+2CNT; 20G+10CB;
Negyedik sor: 40G+10CNT; 40G+2CB+8CNT; 40G+4CB+6CNT40G+6CB+4CNT; 40G+8CB+2CNT; 40G+10CB;



