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ELEKTROMOS VEZETO MONOKOMPOZITOK

VIZSGALATA

INVESTIGATION OF ELECTRICALLY CONDUCTIVE MONO-COMPOSITES

Munkank célja vezetoképes polimer kompozit fejlesz-
tése volt korom, illetve grafit toltéanyag felhaszna-
lasaval. A kompozitokat belsé keverdn allitottuk el6,
majd hidraulikus prés segitségével probatesteket ké-

szitettiink. Vizsgaltuk a feldolgozhatésagot, az elekt-

romos vezetoképességet, a keménységet, illetve a di-
namikus mechanikai tulajdonsagot.

1. BEVEZETES

Az elmult évek energiavalsaga miatt megnétt az érdeklédés az
alternativ energiaforrasok irant. A j6l ismert energiaforrasok mel-
lett az alternativ megoldasok kerlltek elétérbe. Kiemelkednek az
tzemanyagcelldk, amelyek a kémiai energiat elektromos energia-
va alakitjak. Jelentds elényiik az alacsony karosanyag-kibocsatas,
a nagy energias(rlség és a mozg6 alkatrészek hianya. Az Gzem-
anyagcelldk sokféle terileten hasznalhatdk, akar helyhez kotott,
akar mobil alkalmazdasokban, igy alkalmasak kiilonbozé elektro-
nikai berendezések és jarmlvek energiaellatdsara is. Az izem-
anyagcelldk legszélesebb korben hasznalt tipusa a protoncseré-
6 membranos lzemanyagcella (PEMFC - proton-exchange mem-
brane fuel cell). A PEMFC harom f6 egységbdl all, nevezetesen
a bipolaris lemezbél (BP - bipolar plate), a gazdiffuzids rétegbdl
és a membranelektréd-egyiittesbdl (MEA — membrane electrode
assembly) [1, 2].

A bipolaris lemez funkcidi kozé tartozik az Uzemanyag eloszla-
tasa, a keletkezé elektromos dram, viz és hé elvezetése, valamint a
MEA és a teljes cella mechanikai megtdmasztasa. Ez az alkatrész
az Uzemanyagcella tomegének korllbelil 50-80%-at és koltsé-
gének korilbelul 40-60%-at teszi ki [3, 4]. A kovetelmények alap-
jan a BP-nek kivalo hé- és elektromos vezetének, konnylinek és
olcsénak kell lennie, valamint j6 mechanikai tulajdonsagokkal kell
rendelkeznie. Egyéb kdvetelményeknek is meg kell felelnie, mint
példaul az elektromos korrdzidallédsag, a kis hidrogénateresztd
képesség és hétagulasi egyutthatd. A BP készllhet fémbdl, grafit-
bél vagy polimer kompozitbol. A fémbél készilt BP elényei a jo
mechanikai és a kivald vezetéképességi tulajdonsagok, de hatra-
nya a nagy slrlség, az ar és a rossz korrozidallédsag. A grafitbdl

Our work aimed to develop an electrically conductive
polymer composite using carbon black and graph-
ite as fillers. The composites were prepared using
an internal mixer and then shaped into test speci-

mens with a hydraulic press. We examined process-
ability, electrical conductivity, hardness, and dynamic
mechanical properties.

készilt lemezek elénye a kivalo vezet6képesség és az kis sri-
ség, hatranyuk a nagyfoku ridegség, ami konnyen meghibasodas-
hoz vezethet. A polimer kompozitbdl készilt BP lemezek elénye
a kisebb s(rlség, a konnyebb megmunkalads és a korrézidalld-
sag. Ugyanakkor hatranyuk a gyengébb mechanikai tulajdonsa-
gok és a kisebb vezetéképesség. A vezet6képesség novelésére a
leggyakrabban hasznalt téltéanyagok a grafit (G — graphite), a gra-
fén, a korom (CB — carbon black), a szén nanocsovek (CNT - car-
bon nano tube) és a fémporok [4-6].

A perkolacids elmélet atfogdan leirja a polimer matrixd kom-
pozitok vezetési mechanizmusat [7, 8]. A modell figyelembe ve-
szi a vezetésben részt vevd polimerldncok kozotti részecskék
eloszlasat és a polimer molekulak anizotrép szerkezetét is. Az
elmélet szerint az elektromos vezetés sordn a polimerlancok
poélusai gyenge intramolekularis kotést hoznak létre a szomszé-
dos adalékanyagokkal, igy lehetévé valik a polaritasok ugyne-
vezett diffuz vandorldsa a lancokon és a szennyezddéseken ke-
resztll. Ezek alapjan a perkolacio akkor kovetkezik be, ha a koz-
tes 0sszekotd, toltésatvive részecskék segitségével olyan atfogod
és 0sszefliggd polimerlanc rendszer alakul ki, amelyen a toltés-
diffuzié lehetséges. Az elektromos vezetéképesség szempontja-
bol a jelenség egyfajta térhalésodasként is szemléltethetd, ahol
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a lancok kozotti adalékanyagok a haldzat keresztkotéseinek te-
kintheték [4, 9].

Szadmos kutatds foglalkozott mar hére lagyuld és hére kemé-
nyedd matrix anyagokbol készilt, vezeté polimer kompozitok
eléallitdsaval és vizsgalataval. Zheng és munkatarsai [10] vezetd
polimer kompozitokat hoztak létre poli(metil-metakrilat) matrix
és grafit toltéanyag felhasznalasaval. Kétféle grafitot hasznaltak,
természetes és expandalt grafitot, majd meghataroztdk mind-
egyik minta perkolacids kliszobértékét és vezetOképességét.
Eredményeik alapjan arra a kovetkeztetésre jutottak, hogy az
expandalt grafit alkalmasabb vezetéképes polimer kompozitok
eléallitasara, mivel ebben az esetben a perkolacids kiiszobér-
ték alacsonyabb, a vezetéképesség pedig magasabb volt, mint
a természetes grafit esetében. Hu és tarsai [11] tobb kisérletet
is végeztek elektromosan vezeté kompozitokkal. Egyik munka-
jukban grafitot és tobbfald szén nanocsdveket (MWCNT - mul-
ti-walled carbon nano tube) kevertek poli(vinilidén-fluorid) (PVDF
- polyvinylidene fluoride) matrixban. A legnagyobb sikbeli vezetd-
képességet (161,57 S.cm™) 5 m/m% MWCNT és 35 m/m% grafit
tartalom mellett érték el. Masik munkajukban [12] szintén PVDF
matrixot hasznaltak, de grafitot és kormot adtak hozza szinergi-
kus, szegregalt szerkezet(l vezetéhaldzatot hozva létre. A 6 m/m%
CB és 34 m/m% grafit felhasznalasaval 177,87 S-cm™ sikbeli ve-
zet6képességet értek el. Késébbi munkajukban [13] 3 dimenzids
vezet6haldzatot hoztak létre és ezt epoxi matrixhoz tarsitottdk,
igy 212,64 S.cm sikbeli vezet6képességl mintat kaptak.

Santiago és munkatarsai [14] kutatdsaik soran kilonbozé hére
lagyuld polimer matrixd anyagok bipolaris lemezként valé alkal-
mazhatdsagat vizsgaltak. A politejsavat kizartadk, mert az izem-
anyagcella Gzemi hémérsékletén lebomlik. Eredményeik alap-
jan a poliamid 6 és a termoplasztikus poliuretan keménysége
csokkenne hosszabb haszndlat soran. A polikarbonat, az akril-
nitril-butadién-sztirol és a klérozott polietilén matrixd anyagokat
talaltak a legmegfelel6bbnek. Tobb kutatast végeztek a polipropi-
én (PP) felhasznalasdval [15-18], mivel alacsony koltséggel, a
legtobb savval szembeni j6 kémiai ellenalldssal, a kornyezeti
igénybevételekkel szembeni jo ellenalldssal, kivalo faradasallo-
sdggal, nagyon kis sUrlséggel és kivald feldolgozasi tulajdonsa-
gokkal rendelkezik, valamint a PEMFC lzemi hémérsékletén is
megérzi mechanikai tulajdonsagait.

2. FELHASZNALT ANYAGOK ES BERENDEZESEK

2.1. FELHASZNALT ALAPANYAGOK

Matrix anyagként Tipplen H145F polipropilént hasznaltunk (MOL
Petrolkémiai Kft., TiszaUjvaros). A mszaki adatlap [19] szerint
az ajanlott feldolgozasi hémérséklet 190 és 235 °C kozott van.
Toltéanyagként kétféle grafitot és egyféle kormot hasznaltunk.
Valamennyi toltéanyagot az Imerys Graphite & Carbon S.A. (Bodio,
Svéjc) forgalmazta. A TIMREX® BNB 90 expandalt, a TIMREX®
KS5-75TT izometrikus szemcseformaval rendelkez6 szintetikus
grafit. A korom toltéanyag az ENSACO 250G volt. A felhasznalt
toltéanyagok tulajdonsagait az 1. tdbldzat foglalja dssze.
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1.tablazat: Az alkalmazott GTR szemcseméret eloszlasa

BNB 90 KS5-75TT m

Megjegyzés expandalt szintetikus

Részecskeméret [pm] 105 88 0,035

Fajlagos feliilet (Brunauer-
Emmett-Teller médszer 28 bh 65
szerint) [m%g”']

Latszolagos siiriiség [g/cm?] 0,03 0,44 0,17

2.2. MINTAKESZITES

A perkolacids kiiszobérték meghatarozasahoz kiilonbdzé tomeg-
aranyu keverékeket allitottunk elé 0-100 m/m% toltéanyag tarta-
lom kozott, 10 m/m%-os [épésenként. Minden keverék esetében
a maximalis toltéanyag tartalmat a feldolgozhatdésag hatdrozta
meg (2. tabldzat).

2.tablazat: Az elkészilt kompozitok 6sszetétele

BNB 90 KS5-75TT M

10,20, 30
. 10,20, 30,40 SR 10,20, 30, 40
Toltdanyag tartalom [m/m%] 50, 60 é5 70 Aﬂésg.ﬂél] 45 50

A komponenseket Brabender PlastiCorder belsékeverén 195 °C-
on b percig 50 fordulat/perc fordulatszamon kevertik. A keverés
soran fellépé nyomatékot rogzitettiik. A kész keverékekbdl 2 mm
vastag lemezeket préseltiink 200 °C-on és 90,5 kN erével egy
Teach-Line Platen Press 200E hidraulikus prés segitségével.

2.3. ELEKTROMOS VEZETOKEPESSEG MERESE

Az elektromos vezetéképességet négypontos ellenalldsméréssel
hataroztuk meg. Ez a mddszer a négy, egymastol 20 mm tavolsag-
ra elhelyezett tl segitségével méri a minta ellenallasat. Az ara-
mot a kilsé tikon keresztll vezettik be, a feszlltséget pedig a
bels6 tikon keresztil mértik. Ezutan a minta elektromos ellenal-
[dsat Ohm torvénye alapjan szadmitottuk ki. Esetiinkben a mintak
vastagsaga lényegesen kisebb volt, mint a tlk tavolsdga, ezért
a fajlagos ellenallas kiszamitasahoz az (1) egyenletben szereplé
6sszefliggést hasznaltuk [24]:

mw U

_mw U (1)
Inz 1’

ahol p a fajlagos ellenallas [Q-cm], w a minta vastagsaga [cm],
U a fesziltség [V] és | az dramerdsség [Al.
A fajlagos ellenallds reciprokat véve megkapjuk a minta fajla-
gos vezet6képességét, amely a (2) 0sszefliggésben lathatd [24]:
1

g = I_J, (2)



ahol o a fajlagos vezetéképesség [S-cm].

2.4. MORFOLOGIA

A toltéanyag diszperzidjanak ellendrzésére a mintakat paszta-
z6 elektronmikroszkdppal (JEOL JSM 6380LA - Jeol Ltd., Tokio,
Japén) vizsgaltuk 10 kV-os gyorsitdfesziltségen. A mintak fell-
letét arannyal vontuk be, hogy a vizsgalatokhoz nagyobb vezet6-
képességet érjlnk el.

2.5. DINAMIKUS MECHANIKAI ANALIZATOR

A kompozitok dinamikus terhelés alatti viszkoelasztikus tulajdon-
sdgainak vizsgalatdhoz dinamikus mechanikai analizist (DMA)
végeztiink. Ehhez egy TA Q800-as készlléket (TA Instruments
Inc., New Castle, USA) haszndltunk. A 10x60x2 mm-es proba-
testeket harompontos hajlitdsnak vetettik ala, az alkalmazott
hémérséklettartomany pedig -50 °C és +55 °C kozott volt.

2.6. KEMENYSEG

A probatestek keménységének vizsgalatara egy H04.3150 tipu-
sl keménységmérd késziléket (Zwick GmbH & Co. KG, Ulm,
Németorszag) hasznaltunk Shore D skalan. A behatold egy acél-
kup 30°-0s nyildsszoggel és lekerekitett cstccsal.
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3. EREDMENYEK

3.1. ELEKTROMOS VEZETOKEPESSEG

Az elektromos vezetéképesség eredményei (1. dbra) azt mutat-
jak, hogy az ENSACO 250G korom és az expandalt BNB90 gra-
fit kompozitok hasonlé perkolacids kiiszobértékkel rendelkeznek
10-20 m/m%, mig a KS5-75TT grafit esetében 30-40 m/m% ko-
z0tt. Az eltéré fajlagos felllet és a latszoélagos slrlség magya-
razhatjak a grafit kompozitok kozotti kilonbségeket. Az expan-
dalt BNB?0 grafit fajlagos feliilete hatszor nagyobb, mint a KSb-
75TT grafité, a latszélagos slrlsége pedig 6%-a a KS5-75TT
grafiténak. A nagyobb fajlagos felllettel és szemcsemérettel ren-
delkez6 grafit nagyobb mértékben noveli az elektromos vezet6ké-
pességet, mint a kisebb fajlagos felliletl és szemcseméretl gra-
fit. Ez tlikrozédik mind a kisebb perkolaciés kiiszobértékben, mind
a nagyobb elektromos vezetéképességben.

3.2. MORFOLOGIA

A morfoldgiai vizsgalatok célja volt, hogy betekintést nyerjiink
a toltéanyagok szerkezetébe, méretébe és diszperzidjaba a matrix
anyagban.

Az els6 vizsgdlatokat a toltéanyagokon végeztik el. A 2. dbra
alapjan megallapithatd, hogy az altalunk vizsgalt tartomanyban a
grafit toltéanyagoknak a jellemz6 szemcsemérete a 40-50 pm-es

- & -ENSACO 250G

?,

0,00001 ' . .
0 10 20 30

40 50 60 70 80

Toltéanyag-tartalom [m/m%]

/A 1.34bra: Sikbeli fajlagos vezet6képességi eredmények
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a)

» BEE 18k

18kU *1. 888 18

b)

A 2.4bra: A pasztazd elektronmikroszkopos felvételek az ENSACO koromrol (a, b), a BNB-rél (c) és KS5-75TT grafitrol (d)

mérettartomanyba esik, mig a koromnak a 3 nagysagrenddel ki-
sebb, 50-100 nm-es tartomanyba. Lathatd tovabba, hogy a gra-
fit pelyhes szerkezetd, a korom pedig gomb alaku.

Ezutdn a kompozitokat vizsgaltuk meg, mindegyik esetben a
perkolacios kiiszobérték felett (3. dbra). Az abran megfigyelhetd,
hogy a toltéanyagok egyenletesen eloszlottak a matrixban, igy a
keverés sikeresnek tekinthetd, mivel a toltéanyagok nem képez-
tek aggregatumokat.

3.3. GYARTHATOSAG

A keverés kdzbeni nyomatékgorbéket rogzitettiik és vizsgaltuk.
A homogenizaldshoz sziilkséges nyomatékigény utalhat a keve-
rék folyoképességeére, minél nagyobb a nyomatékigény, annal ki-
sebb a folydképesség. Ez a jelenség azonban a vizsgalt tolté-
anyagok kozil csak a koromnal jelentkezett, amint azt a 4. dbra
mutatja. A grafit toltéanyagok mennyiséglktél figgetlenil egyfor-
man jol feldolgozhatdk, a nyomatékigényben a toltéanyag tartalom

124 | polimerek

fliggvényében csak csekély eltérések tapasztalhatok, ez a grafit
jo kenési tulajdonsagaval magyarazhato.

3.4.DMA

A kompozit lemezeken DMA vizsgalatokat végeztiink és az ered-
ményeket a TA Universal Analysis szoftverrel értékeltlk. A taro-
ldsi modulusz értékeket a toltéanyag flggvényében az 5/a. dbra
mutatja. Az eredményekbdl megallapithatd, hogy mig a korom
esetében a toltéanyag tartalom nem befolydsolja jelentésen a
taroldsi modulusz értékét, addig a grafitoknal igen. A kilonb-
ség a toltéanyagok szerkezetének koszonheté. A grafit leme-
zes szerkezete jobban mereviti az anyagot, mint a korom gomb
alaku részecskeéi. A grafit lemezes szerkezete miatt a részecs-
kék a gyartas soran orientaléddhatnak és merdélegesek lesznek
a hajlitasi iranyra. A szemcsék mérettartomanya is eltérd, a
grafitszemcsék mikro-, a koromszemcsék pedig nanoméretdlek.
Hasonlé mondhatd el az lvegesedési atmeneti hémérsékletrol,
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a) b)

A 3.4bra: SEM felvételek a 20 m/m% ENSACO 250G (a), a 30 m/m% BNB90 (b) és a 40 m/m% KS5-75TT (c) toltéanyaggal késziilt kompozit lemezekrél
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a korom nem befolydsolja jelentésen, mig a grafitok csokkentik
(5/b. dbra).

3.5. KEMENYSEG

A mintak keménységét Shore D skalan mértik, az eredmények a
6. dbran lathatok. A PP referencia lemez atlagos keménységértéke
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72,7 volt. A kezdeti keménységrél minden grafit esetében a tol-
téanyag tartalom emelése 30-60 m/m%-ig szignifikdnsan novelte
a keménységet. A csucsérték az expandalt BNB9O grafitnal 30%-
nal, a KSb-75TT esetében 60%-nal mérhetd. Nagyobb toltéanyag
tartalomnal viszont mar szignifikdns csokkenés figyelheté meg,
ami akdr a matrix anyag keménységi értékével megegyez6 kemény-
séghez vezet. A korom esetében a keménység a toltéanyag tarta-
lom novelésével monoton né, a maximum értéke 84 Shore D.
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- & -ENSACO 250G
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/A 6. 4bra: Shore D keménység értékek a toltéanyag tartalom fliggvényében

L. 0SSZEFOGLALAS

A munkank célja a vezetéképes polimer kompozitokhoz hasznal-
hatd toltéanyagok feldolgozasi, morfoldgiai és fizikai tulajdon-
sagainak meghatarozasa volt. Korom és kilonb6zé tipusu grafit
toltéanyagok felhasznalasaval vezet6képes monokompozitokat
allitottunk elé PP matrix anyagot felhasznalva. Belsé keverével
és hidraulikus préssel eléallitott mintdkon elektromos vezeté-
képesség méréseket, mikroszkdpos, feldolgozhatdsagi és dina-
mikus mechanikai vizsgalatokat végeztiink. Az anyagfejlesztés
soran torekedtlnk arra, hogy minden kompozit esetében minél
kevesebb toltéanyag tartalommal érjik el a perkolacids kiiszo-
bot. Ezek kozil a BNB tipusu expandalt grafit kiemelkedd volt az
elektromos vezetdképességében és a mechanikai tulajdonsaga-
iban. Alacsony perkolacids kiiszob mellett a legnagyobb fajlagos
vezet6képesség értéket (kozel 20 S-cm™) az expandalt BNB90
grafit mintan mértik. Feldolgozhatésaga is az egyik legjobb volt
a vizsgalt toltéanyagok kozill, minden esetben a keverés egyen-
sulyi nyomatéka 4-5 Nm volt. Az ENSACO 250G korom a vizsgalt
toltéanyag tartalom tartomanyban j6 vezetéképességi értékeket
(kdzel 3 S:cm-1) eredményezett, azonban a feldolgozhatdsag
szempontjabol ez a legkedvezdtlenebb téltéanyag a vizsgalt tol-
téanyagok kozil, mert a toltéanyag tartalom novekedésével ex-
ponencialisan nétt a keverés nyomatékigénye. A KS5-75TT tipu-
su grafit mintdknal mértik a legkisebb elektromos vezetéképes-
ségi értékeket (kozel 1 S.cm™). A BNB90 grafit toltéanyagokhoz
hasonldan ez is konnyen feldolgozhaté. Ez a legolcsobb, de a leg-
rosszabbul vezet6 anyag a tobbi vizsgalt toltéanyaghoz képest.
Az eredmeények alapjan a BNB?0 expandalt grafit és az ENSACO
250G korom toltéanyagokbol érdemes hibrid kompozitokat eléal-
litani bipolaris lemezek készitéséhez.
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A POLIMEREK szakmai folydiratot a Magyar Tudomanyos
Akadémia MUlszaki Tudomanyok Osztalya hazai, lekto-
ralt tudomanyos folyoiratnak fogadja el, a Magyar Tudo-
manyos Mdvek Tardban (MTMT) is magyar nyelvd, lek-
toralt folydiratként van nyilvantartva.

Ezt jelzi Lektoralt tudomanyos kézlemények rovatunk,
amelyben az egyetemektdl és tudomanyos kutatéinté-
zetekt6l kapott tudomanyos cikkeket a nemzetkozi el-
varasoknak megfeleléen, a Tudomanyos Szerkeszt6-
bizottsagunk (egyetemi tanarok, MTA doktorok) lekto-
ralasa utan kozoljik.

A tudomanyos cikkeknél kilon jeldlve van a rovatcim-
ben, hogy Lekoralt tudomanyos kozlemény, ezek felé-
pitése megfelel a szigord nemzetkozi normaknak, a ma-
gyar mellett angol nyelvl absztrakt foglalja 6ssze az
eredményeket, a cikk bevezetése tartalmazza a tudo-
many jelenlegi alladsat megfeleléen aldtdmasztva hivat-
kozasokkal. A kovetkezd részben modern eszkdzokkel és
maodszerekkel elért eredményeket mutatjdk be a szer-
z6k, az osszefoglalds pedig rendszerezi a cikk eredmé-
nyeit. A cikkek végén a koszonetnyilvanitds és az egy-
séges irodalmi hivatkozas szerepel. Mindezek alapjan
valdsulhatott meg, hogy a POLIMEREK az MTMT-ben lek-
toraltként szerepel mind a PhD, mind az MTA doktori el-
jarasokban — elismert és elfogadott folyoiratként.




