
  49- 58-، صفحات 1398پاييز ، 3، شماره 8وره د                                                                          فصلنامه مواد و فناوريهاي پيشرفته
  

 
  عهده دار مكاتبات*

   ،058-37266539 دورنگار: ،058-37266531 تلفن:، خراسان شمالي، اسفراين، مجتمع آموزش عالي فني و مهندسي اسفراين نشاني:
 ekrami@esfarayen.ac.ir پيام نگار:

  
شده بر قرار داده فعاليت الكتروكاتاليزوري بهبود يافته نانوذرات پلاتين استرانسيم كبالت اكسيد 

  يافته براي الكترواكسيداسيون متانول كاهشروي گرافن اكسيد 
  
  

  1صديقه عباسي ،1ناهيد فرزانه، 1*مهري السادات اكرامي كاخكي
  

  اسفراين، ايران. ،الي فني و مهندسي اسفراينمجتمع آموزش ع 1
  

  07/07/1398 :يرش قطعيخ پذيتار ،07/05/1398 :شده اصلاح ةافت نسخيخ دريتار ،23/11/1397 :هيخ ثبت اوليتار
  

  

هيه شد و به عنوان بستري براي پراكنده ساختن نانوذرات استفاده گرديد. نانوذرات استرانسيم در اين مطالعه، گرافن اكسيد با روش اصلاح شده هامر ته    ديچك
شناسايي شدند. آنها به همراه نانوذرات پلاتين در بستر گرافن اكسيد كاهش يافته براي تهيه كاتاليست  (XRD)اشعه ايكس پراش روش با كبالت اكسيد تهيه و 

تصاوير ميكروسكوپ الكتروني عبوري براي نشان دادن  استفاده شدند. RGO)-δ-3SrCoO-(Ptگرافن اكسيد كاهش يافته -كبالت اكسيداسترانسيم  - پلاتين
-طيفاي و چرخههاي ولتامتري روشبا فعاليت كاتاليزوري كاتاليست تهيه شده براي الكترواكسيداسيون متانول  مورفولوژي و توزيع نانوذرات استفاده شدند.

مقايسه شد. اثرات برخي عوامل  (Pt-RGO)يافته كاهشگرافن اكسيد  -بررسي گرديد و با فعاليت كاتاليزوري كاتاليست پلاتينسنجي امپدانس الكتروشيميايي 
. و شرايط بهينه پيشنهاد شدند ي گرديدبررسمانند غلظت متانول، دما و سرعت روبش  RGO-δ-3SrCoO-Ptتجربي موثر بر اكسايش متانول در سطح كاتاليست 

δ-3SrCoO-Pt-دهد مياز خود نشان داد كه نشان  RGO-Ptفعاليت كاتاليزوري بهتري را براي اكسايش متانول نسبت به كاتاليست  RGO-δ-3SrCoO-Ptكاتاليست 

RGO كار رود.بهنولي مستقيم هاي سوختي متاپيلدر  براي كاربردي نويدبخش تواند به عنوان كاتاليستمي   

  .هاي سوختيپيلگرافن اكسيد، استرانسيم كبالت اكسيد، متانول، : يديكلمات كل
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Abstract    In this study, graphene oxide was prepared by a modified Hummers’ method and used as support for 
dispersing of nanoparticles. SrCoO3-δ nanoparticles were prepared and characterized by X-ray diffraction technique. 
They were used accompanied by Pt nanoparticles on the reduced graphene oxide (RGO) support for preparing of Pt-
SrCoO3-δ-RGO catalyst. Transmission electron microscopy images were used to show the morphology and distribution 
of nanoparticles. The catalytic activity of the prepared catalyst was investigated for methanol electrooxidation by cyclic 
voltammetry and electrochemical impedance spectroscopy techniques and compared with the catalytic activity of Pt-
RGO catalyst. The effects of some experimental parameters affecting on methanol oxidation such as methanol 
concentration, temperature and scan rate were investigated on Pt-SrCoO3-δ-RGO catalyst and the optimum conditions 
were suggested. Pt-SrCoO3-δ-RGO catalyst showed better catalytic activity for methanol oxidation compared with Pt-
RGO catalyst indicating that Pt-SrCoO3-δ-RGO can be used as a promising catalyst for application in direct methanol 
fuel cells.  
Keywords: Graphene oxide, SrCoO3-δ, Methanol, Fuel cells.  
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  مقدمه -1
محيطي زيستامروزه، به دليل بحران انرژي و مشكلات 

هاي فسيلي، منابع انرژي پاك و سوختآلودگي  ناشي از
-سيستمهاي سوختي، يلپپذير بسيار مورد نياز هستند. تجديد

، بدون طور مستقيمبهتوانند ميهاي تبديل انرژي هستند كه 
آلودگي و با راندمان بالا انرژي الكتريكي را از انرژي شيميايي 

هاي پيلهاي سوختي، پيل]. در ميان تمام انواع 1توليد كنند [
ود جلب نموده سوختي متانولي مستقيم توجه زيادي را به خ

انرژي بالاتر سوخت متانول مايع چگالي اند. اين مسئله به دليل 
هاي گازي مانند هيدروژن، دسترسي آسان به سوختنسبت به 

سازي و حمل و نقل آسان ذخيرهمتانول به عنوان سوخت، 
متانول، دماي عملكردي پايين، انتشار بسيار كم مواد آلاينده و 

گي بسيار اندك حاصل ار عملكرد پيل و سادگي واكنش آلود
  ].4- 2اكسايش متانول مي باشد [

فعاليت كاتاليزوري بسيار خوبي براي  (Pt)پلاتين 
طور گسترده براي بهبود واكنش بهاكسايش متانول دارد و 

هاي سوختي متانولي مستقيم مورد پيلاكسيداسيون متانول در 
قيمت است و به گران] ولي 6و5است [ استفاده قرار گرفته

هاي كربني جذب شده مانند كربن مونوكسيد كه گونهآساني با 
]. 7گردد [ميشود، مسموم ميدر فرآيند اكسايش متانول توليد 
هاي پلاتين و كاهش كاتاليستبراي بهبود فعاليت كاتاليزوري 

شوند. ميه پلاتين افزوده مسموميت آنها، عناصر ديگري ب
استفاده از نانوآلياژهاي دو فلزي و فلزاتي مانند نيكل، كبالت، 
آهن، كروم، طلا و پالاديم به همراه پلاتين، فعاليت كاتاليزوري 

-8بخشد [ميآن را براي الكترواكسيداسيون متانول بهبود 
اثر  ]. آلياژ نمودن پلاتين با فلزات ديگر سبب كاهش6و11

 - ]. نانوآلياژهاي پلاتين12شود [ميمسموميت كربن مونوكسيد 
روتنيم فعاليت كاتاليزوري بهتري را نسبت به پلاتين براي 

قيمت هستند و به دليل گراندهند ولي مياكسايش متانول نشان 
]. 13باشند [ميسميت براي كاربردهاي صنعتي نامطلوب 

گوناگوني با دارا بودن اتم روتنيم در  3Pt/ABO هايكامپوزيت
اي مقايسهقابلسنتز شدند كه فعاليت كاتاليزوري  Bمكان 

هاي يونحضور  .]14روتنيم داشتند [- نسبت به آلياژهاي پلاتين
بخشد و با ميعناصر واسطه، فرآيند اكسايش متانول را بهبود 

اكسيد، دياي توليد شده به كربن اكسايش كربن مونوكسيده

رو ايندهد. از ميتشكيل كربن مونوكسيد را كاهش 
هاي پيلها پتانسيل بسيار خوبي براي كاربرد در پروسكايت

]. روش ديگري كه براي 15سوختي متانولي مستقيم دارند [
رود، ميكار بهن هاي پلاتيكاتاليستبهبود فعاليت كاتاليزوري 

بستر ها است. استفاده از كاتاليستبراي  1بستراستفاده از مواد 
مناسب نقش مهمي را در اندازه ذرات، پايداري، فعاليت 

]. براي 17و16كند [ميكاتاليزوري و توزيع نانوذرات فلزي ايفا 
هاي كاتاليستي گوناگوني براي تهيه هابستر اين منظور، 

-نانولولهپلاتين استفاده شده است. مواد كربني گوناگوني مانند 

] به عنوان 20] و گرافن [19]، نانوالياف كربني [18هاي كربني [
اند. در شدههاي سوختي استفاده پيلها در كاتاليستبراي بستر 
هاي الكتروني بسيار ويژه ويژگيهاي اخير گرافن به دليل سال

براي بهبود خواص كاتاليزوري استفاده شده بستر خود به عنوان 
هاي گرافن، كاهش شيميايي ورقهنانواست. يك روش توليد 

 3گرافن اكسيد كاهش يافتهباشد. مي (GO) 2گرافن اكسيد
(RGO) توجه براي جالببسيار بستر نوان يك ماده به ع

شود. اين امر به دليل مساحت سطح ميها شناخته كاتاليست
]، هدايت الكتروني بسيار خوب و پايداري 21ويژه بالا [
  باشد.ميشيميايي آن 

طور بهدر اين بررسي، نانوذرات استرانسيم كبالت اكسيد 
استرانسيم كبالت - آميز سنتز شد و نانوكامپوزيت پلاتينقيتموف

تهيه  RGO)-δ-3SrCoO-(Ptگرافن اكسيد كاهش يافته  -اكسيد
گرديد. فعاليت كاتاليزوري كاتاليست تهيه شده براي 
الكترواكسيداسيون متانول مورد ارزيابي قرار گرفت و با فعاليت 

 (Pt-RGO)يافته كاهشگرافن اكسيد  -كاتاليزوري پلاتين
هاي تهيه شده با كاتاليستمقايسه گرديد. فعاليت كاتاليزوري 

 4ايچرخهولتامتري هاي الكتروشيميايي گوناگون مانند روش
(CV)  5سنجي امپدانس الكتروشيمياييطيفو (EIS)  مورد

بررسي قرار گرفت. نتايج نشان دادند استفاده از نانوذرات 
استرانسيم كبالت اكسيد به همراه پلاتين، فعاليت كاتاليزوري آن 

3SrCoO-Pt-بخشد و كاتاليست ميگيري بهبود طور چشمبهرا 

  
1 Support 
2 Graphene oxide 
3 Reduced graphene oxide 
4 Cyclic voltammetry 
5 Electrochemical impedance spectroscopy 
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RGO-δ  فعاليت كاتاليزوري و پايداري بسيار خوبي را براي
  دهد.مياكسيداسيون متانول از خود نشان 

  
  هاروشمواد و  -2

)، %30، آب اكسيژنه ()%98سولفوريك اسيد (
)، نيتريك %5/99)، پودر گرافيت (%37هيدروكلريك اسيد (

) از مرك خريداري و براي تهيه %99اسيد و پتاسيم پرمنگنات (
)، كبالت %99گرافن اكسيد استفاده شدند. استرانسيم نيترات (

كلريد شش آبه، اكتانوئيك اسيد و سديم هيدروكسيد از مرك 
ي سنتز نانوكاتاليست استرانسيم كبالت اكسيد تهيه شدند و برا

مورد استفاده قرار گرفتند. هگزاكلروپلاتينيك اسيد و سديم 
بوروهيدرات از مرك خريداري و براي تهيه نانوذرات پلاتين 
استفاده شدند. متانول از مرك خريداري شد و اكسايش آن 

  بررسي گرديد. 
  
  (GO)تهيه گرافن اكسيد  2-1

]. 22با روش اصلاح شده هامر تهيه شد [ گرافن اكسيد
طور خلاصه، مقادير مناسب از سولفوريك اسيد و نيتريك به

گرم پودر گرافيت مخلوط گرديد. مخلوط  5/2) با 3:1اسيد (
زده شد، سپس سانتريفيوژ و همساعت به شدت  24براي 

ليتر استون ميلي 25خشك گرديد. به پودر خشك در يك بشر، 
دقيقه اولتراسونيك شد. پس از خشك  30ضافه شده و براي ا

زده همليتر سولفوريك اسيد اضافه گرديد و ميلي 115شدن، 
گرم پتاسيم پرمنگنات بسيار به  15شد. حمام يخ تهيه گرديد و 

آرامي اضافه شد. پس از افزايش آب دوبار تقطير، مخلوط با 
و با آب شستشو شد. ، سانتريفيوژ %5هيدروكلريك اسيد 

مخلوط خشك و شناسايي گرديد و به عنوان گرافن اكسيد 
  مورد استفاده قرار گرفت. 

  
  تهيه كاتاليست استرانسيم كبالت اكسيد 2-2

- ميلي 10براي تهيه كاتاليست استرانسيم كبالت اكسيد، 

 Mليتر استرانسيم نيترات ميلي 10با  M 1/0 ليتر كبالت اكسيد
ليتر اكتانوئيك اسيد ميلي دوخلوط گرديد. پس از افزايش م 1/0

زده شد و در حمام آب در هم، مخلوط هفتبه  pHو رساندن 
C˚ 80  براي يك ساعت حرارت داده شد. مخلوط حاصل در

ساعت خشك گرديد. پودر  هشتبراي  C˚ 100آون در 
ساعت حرارت  چهاربراي  C˚ 900خشك شده در كوره در 

استرانسيم كبالت اكسيد تهيه و شناسايي  سپس، داده شد.
  گرديد. 

 
-استرانسيم كبالت اكسيد -تهيه نانوكامپوزيت پلاتين 3-2

 RGO)-δ-3SrCoO-(Ptگرافن اكسيد كاهش يافته 

 دوبراي تهيه نانوكامپوزيت، گرافن اكسيد تهيه شده و 
ليتر ميلي 20در گرم نانوكاتاليست استرانسيم كبالت اكسيد ميلي

شدند. مخلوط براي يك ساعت پراكنده آب دوبار تقطير 
ميكروليتر  25اولتراسونيك شد و پس از افزايش 

زده شد. هم، براي يك ساعت M 1هگزاكلروپلاتينيك اسيد 
به مخلوط اضافه  M 5ميكروليتر سديم بوروهيدرات  50سپس 

شد. مخلوط سانتريفيوژ شده زده همساعت  24گرديد و براي 
  ساعت خشك گرديد.  12براي  C˚ 60و پس از شستشو در 

  
  سازي الكترودآماده 4-2

هاي الكتروشيميايي با استفاده از دستگاه بررسي
گالوانواستات اتولب و با استفاده از يك سل سه  -پتانسيواستات

و  (SCE)ود مرجع الكترودي با الكترود كالومل به عنوان الكتر
به ترتيب به عنوان   (GC)ايشيشهالكترودهاي پلاتين و كربن 

 پنجالكترودهاي كمكي و كار انجام شدند. براي تهيه الكترود، 
استرانسيم كبالت  -ميكروليتر مخلوط تهيه شده از پلاتين

گرافن اكسيد كاهش يافته در سطح الكترود كربن  -اكسيد
 الكتروداده شد و در دماي اتاق خشك گرديد. اي قرار دشيشه

شده در  گذاريرمقدار پلاتين با تهيه شد.مورد نظر  اصلاح شده
پلاسماي  -سنجي نشر نوريطيف توسطكار سطح الكترود 
  .تعيين گرديد OES)-(ICP1مزدوج القايي 

  
  نتايج و بحث -3
  شناسايي نانوكامپوزيت  1-3

تهيه شده  δ-3(SrCoO(ت استرانسيم كبالت اكسيد كاتاليس
 a1شناسايي شد. شكل  (XRD) 2اشعه ايكس روش پراشبا 

  
1 Inductively coupled plasma optical emission 
spectroscopy 
2 X-ray diffraction 
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اشعه ايكس گرافن اكسيد سنتز شده را با پيك پراش الگوي 
اشعه ايكس پراش دهد. الگوي نشان مي 2θ= 11˚در پراشي 

نشان  b1خوبي در شكل  كاتاليست استرانسيم كبالت اكسيد به
ها بسيار شود، پيكطور كه مشاهده مي]. همان23شود [ميداده 
بالاي كاتاليست استرانسيم بلورينگي دهنده نشانهستند كه تيز 

-باشد. الگوهاي استرانسيم كبالت اكسيد، پيككبالت اكسيد مي

)، 201)، (110)، (101مشخصه مربوط به صفحات (پراش هاي 
، 6/32، 6/28) را به ترتيب در 311) و (220)، (300)، (112(
د كه بيانگر ندهنشان مي 5/75و  4/68، 4/58، 7/55، 9/43

- همساختار هگزاگونال نمونه استرانسيم كبالت اكسيد است. 

 Åو  Å 485/5  =a،Å 485/5  =b پارامترهاي شبكهچنين، 
137/4  =c باشند. مي  

  
اشعه ايكس گرافن اكسيد و استرانسيم كبالت پراش الگوهاي  .1 شكل

  .اكسيد
  

- نانوكامپوزيتپراكندگي ذرات چگونگي اندازه ذرات و 

تصاوير استفاده از با  RGO-δ-3SrCoO-Ptو  RGO-Ptهاي 
مورد بررسي قرار  (TEM)1ميكروسكوپ الكتروني عبوري 

 ). 2گرفت (شكل 

نشان  a2در شكل  Pt-RGOنانوكامپوزيت  TEMتصوير 
هفت تا سه  در محدوه شود. اندازه نانوذرات پلاتينميداده 
δ-3SrCoO-Pt-نانوكامپوزيت  TEM. تصوير قرار دارد نانومتر

RGO  در شكلb2  متوسط اندازه نانوذرات شود. مينشان داده
استرانسيم كبالت اكسيد  نانوذرات و نانومتر پنجحدود  پلاتين

- ميطور كه مشاهده است. همان نانومتر 30 تا 20 محدودهدر 

  
1 Transmission electron microscopy 

توزيع  ،شود نانوذرات پلاتين و استرانسيم كبالت اكسيد
  يافته دارند.كاهشيكنواختي در گرافن اكسيد 

  

 
  

  
  .b δ-3SrCoO-Pt)و  a RGO-Pt)هاي نانوكامپوزيت TEMتصاوير  .2شكل 

  
  هاي الكتروكاتاليزوريبررسي 2-3
  (EAS)2 سطح مقطع فعال الكتروشيميايي 3-2-1

سطح مقطع فعال الكتروشيميايي عامل مهمي در ارزيابي 
باشد. سطح ميهاي تهيه شده كاتاليستفعاليت كاتاليزوري 

گيري بارهاي اندازهتواند با ميمقطع فعال الكتروشيميايي 
هاي ولتامتري منحنيجذب و واجذب هيدروژن در  حاصل از

و با استفاده از  M 5/0اي در محيط سولفوريك اسيد چرخه
  ]: 24دست آيد [همعادله زير ب

                                 )1معادله ( 
HQEAS

0.21 Pt



  

HQ  ،بار كولمبي براي جذب و واجذب هيدروژن است
2-cm mC 21/0  لايه هيدروژن در سطح تكمربوط به جذب

، مقدار پلاتين بارگذاري شده [Pt]باشد و مينانوذرات پلاتين 
و مقدار آن براي  ] 25اي است [شيشهدر سطح الكترود كربن 

هاي منحنياست.  mg cm 041/0-2هاي تهيه شده يستكاتال
  

2 Electrochemically active surface area 
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δ-3SrCoO-Pt-و  RGO-Ptهاي اي كاتاليستچرخهولتامتري 

RGO  در سولفوريك اسيدM 5/0  در شكلA3  مينشان داده -

شود در دو كاتاليست تهيه شده، ميكه مشاهده  طورشود. همان
ولت  -25/0تا  - 05/0جذب و واجذب هيدروژن در محدوده 

پذيرد. علاوه بر اين، تشكيل پلاتين اكسيد (در ميصورت 
ولت) و كاهش پلاتين اكسيد (در  5/0هاي بيشتر از پتانسيل

ولت) به ترتيب در روبش رفت و برگشت  4/0پتانسيل حدود 
]. با مقادير يكسان بارگذاري پلاتين، 26پذيرد [ميصورت 

Pt-الكتروشيميايي براي كاتاليست  مقدار سطح مقطع فعال

RGO-δ-3SrCoO ،1-g 2m 74 ارزيابي گرديد كه بسيار بيشتر از 
1-g 2m 8/21 براي RGO-Pt ،دهد كاتاليست ميباشد و نشان مي

RGO-δ-3SrCoO-Pt هاي فعال بيشتري براي اكسايش مكان
  . دارد Pt-RGOمتانول در مقايسه با كاتاليست 

  

  
هاي تهيه شده در محلول كاتاليستاي چرخهولتاموگرام هاي  (A) .3شكل 

اي الكترودهاي تهيه شده چرخهولتاموگرام هاي  M 5/0 ،(B)سولفوريك اسيد 
 Mو سولفوريك اسيد  M 76/1براي الكترواكسيداسيون متانول در محلول متانول 

5/0.  

  ون متانول الكترواكسيداسي 3-2-2
اصلاح شده با  كارخصوصيات الكتروشيميايي الكترود 

RGO -δ-3SrCoO-Ptو  RGO-Pt RGO)-(GC/Ptنانوكاتاليست 

RGO)-δ-3SrCoO-(GC/Pt  .براي اكسايش متانول بررسي شد
اي الكترودهاي اصلاح شده در محلول آبي چرخهولتاموگرام 

عت روبش و سر M 5/0و سولفوريك اسيد  M 76/1متانول 
1-mV s100  ثبت شدند (شكلB3طور كه مشاهده مي). همان -

 GC/RGOشود، هيچ پيكي براي اكسايش متانول در الكترود 
دهد اين الكترود هيچ فعاليت مشاهده نشد كه نشان مي

هاي ولتاموگرامكاتاليزوري براي واكنش اكسايش متانول ندارد. 
دو پيك  RGO-δ-3SrCoO-GC/Ptو  RGO-GC/Pt الكترودهاي

دهند. اولين پيك مياكسايشي را براي اكسايش متانول نشان 
كه به  f(j( گرددميآندي در روبش رفت مشاهده 

شود. دومين پيك ميالكترواكسيداسيون متانول نسبت داده 
كه مربوط  گرددمشاهده مي b(j(اكسايشي در روبش برگشت 

هاي توليد شده در طول واسطحدبه اكسايش 
، GC/Pt-RGO]. براي27باشد [ميالكترواكسيداسيون متانول 

 Vاولين پيك اكسايشي اكسايش متانول در روبش رفت حدود 
686/0 )f(E  ،كه دومين پيك اكسايش درحاليمشاهده شد

مشاهده  V 461/0 )b(Eمتانول در روبش برگشت حدود 
شود، الكترود مينشان داده  B3شكل  طور كه درگرديد. همان

RGO-δ-3SrCoO-GC/Pt  جريان بالاتري را نسبت به چگالي
GC/Pt-RGO  براي الكترواكسيداسيون متانول دارد كه نشان

، فعاليت Pt-RGOدهد اين كاتاليست در مقايسه با مي
. ]28[ الكتروكاتاليزوري بهتري براي اكسايش متانول دارد

δ-3SrCoO-GC/Pt-يل آستانه اكسايش متانول در الكترود پتانس

RGO )V 297/0 (تر از پتانسيل آستانه منفيRGO-GC/Pt 
)V320/0 دهنده فعاليت كاتاليزوري بهبود يافته نشان) است كه

- ميبراي اكسايش متانول  RGO-δ-3SrCoO-GC/Ptالكترود 

دهد كه الكترواكسايش متانول ميشان ، اين امر نعلاوهبهباشد. 
تر از الكترود آسان RGO-δ-3SrCoO-GC/Ptدر الكترود 
GC/Pt-RGO هاي الكتروشيمي اكسايش داده .]30و29[ است

نشان داده  1متانول در سطح دو كاتاليست تهيه شده در جدول 
  شود. مي
  

متانول در كاتاليست هاي تهيه هاي الكتروشيمي اكسايش داده. 1جدول 
  .M 5/0و سولفوريك اسيد  M 76/1در محلول متانول  شده

catalyst Onset 
potential

(V) 

f1E 
(V) 

f1j 
)2-(mA cm

bE 
(V) 

bj 
)2-(mA cm

Pt-RGO 320/0 686/0 594/140 461/0 408/92 

RGO-δ-3SrCoO-Pt 297/0 776/0 949/191 488/0 457/148
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  (EIS)نجي امپدانس الكتروشيميايي سطيف 3-3
سنجي امپدانس الكتروشيميايي براي طيفمطالعات 

 RGO-Ptو  RGO-δ-3SrCoO-Ptهاي كاتاليستبررسي رفتار 
در الكترواكسيداسيون متانول انجام شدند. رفتار الكتروشيميايي 

نايكوئيست  هايمنحنيها براي اكسايش متانول با كاتاليست
]. مطالعه 31شود [مينشان داده  4بررسي شد كه در شكل 

هرتز در  10- 2تا  1×410امپدانس الكتروشيميايي در محدوده 
و متانول  M 5/0پتانسيل مدار باز در محلول سولفوريك اسيد 

M 76/1  هاي نايكوئيست منحنيصورت پذيرفت. در
دايره بسيار كوچك در ناحيه نيم هاي تهيه شده يككاتاليست

فركانس بالا وجود دارد كه مربوط به فرآيند انتقال بار در سطح 
مشترك الكتروليت و الكترود است و يك خط در ناحيه 
فركانس پايين وجود دارد كه به فرآيند نفوذ در الكترودهاي 

مشاهده  4طور كه در شكل شود. همانميتهيه شده نسبت داده 
-كوچكدايره نيمقطر  RGO-δ-3SrCoO-Pt، كاتاليست گرددمي

 Pt-RGOتري نسبت به كاتاليست عموديتر و خط مستقيم 
سينتيك  RGO-δ-3SrCoO-Ptدهد كاتاليست ميدارد كه نشان 

تري تري براي فرآيند نفوذ يوني و واكنش انتقال بار سريعسريع
  ].32ش متانول دارد [براي واكنش اكساي

  
هاي تهيه شده در محلول متانول كاتاليستهاي نايكوئيست منحني .4شكل 

M 76/1  و سولفوريك اسيدM 5/0.  
  
  عوامل موثر بر اكسايش متانول 3-4

عوامل متعددي از جمله غلظت متانول، دما و سرعت 
در  RGO-δ-3SrCoO-Ptروبش بر فعاليت كاتاليزوري كاتاليست 

رو، اين عوامل اينگذارند. از ميالكترواكسيداسيون متانول تاثير 
  بررسي شدند.

كاتاليزوري كاتاليست الكترواثر غلظت متانول بر فعاليت 
RGO-δ-3SrCoO-Pt  طور كه شود. همانميمطالعه  5در شكل

پيك جريان چگالي شود با افزايش غلظت متانول، ميمشاهده 
يابد. با افزايش غلظت متانول ميآندي اكسايش متانول افزايش 

 mA cm-2جريان پيك آندي از چگالي ، M 76/1تا  M 08/0از 
هاي غلظتيابد. در ميافزايش  mA cm 23/187-2تا  34/43

جريان چگالي ، تغيير محسوسي در M 76/1متانول بالاتر از 
به دليل اشباع شدن شايد شود كه اين امر نميه آندي مشاهد

هاي فعال در سطح نانوذرات پلاتين براي اكسايش متانول مكان
تا  M 08/0چنين با افزايش غلظت متانول از ]. هم33باشد [مي
M 67/1 پتانسيل پيك آندي اكسايش متانول در سطح ،

ولت  754/0ولت به  605/0از  RGO-δ-3SrCoO-Ptكاتاليست 
هاي پتانسيلپتانسيل به سمت جابجايي يابد. دليل ميافزايش 

مثبت، افزايش مسموميت سطح كاتاليست پلاتين با افزايش 
  ]. 33باشد [ميغلظت متانول 

  
اي براي اكسايش متانول در سطح چرخههاي ولتامتري منحني .5شكل 

و غلظت  M 5/0در محلول سولفوريك اسيد  RGO-δ-3SrCoO-Ptكاتاليست 
، 08/0 ،(b) 16/0 ،(c) 24/0 ،(d) 32/0 ،(e) 41/0 (a)هاي گوناگون متانول: 

(f) 48/0 ،(g) 56/0 ،(h) 64/0 ،(i) 72/0 ،(j) 79/0 ،(k) 87/0 ،(l) 95/0 ،
(m) 03/1 ،(n) 1/1 ،(o) 18/1 ،(p) 25/1 ،(q) 32/1 ،(r) 39/1 ،(s) 47/1 ،

(t) 54/1 ،(u) 62/1 ،(v) 69/1 ،(w) 76/1 ،(x) 83/1 ،(y) M 9/1.  
  

 RGO-δ-3SrCoO-Ptفعاليت الكتروكاتاليزوري كاتاليست 
تا  20براي الكترواكسيداسيون متانول در دماهاي گوناگون از 

C˚ 50  1در سرعت روبش-mV s 100  مطالعه شد (شكلA6 .(
جريان چگالي زايش دما، شود، با افميطور كه مشاهده همان

دهد كه در دماي مييابد. اين امر نشان ميپيك آندي افزايش 
هاي فعال مكان RGO-δ-3SrCoO-Ptبالاتر، ساختار كاتاليست 
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در دسترس بيشتري براي مشاركت در واكنش اكسايش متانول 
جريان چگالي ، C˚ 50تا  20]. با افزايش دما از 34وجود دارد [

از  RGO-δ-3SrCoO-Ptآندي اكسايش متانول در كاتاليست 
-فعاليابد. انرژي ميافزايش  mA cm 19/361-2تا  66/171

نيز  RGO-δ-3SrCoO-Ptسازي پيك آندي اكسايش متانول در 
جريان پيك آندي چگالي محاسبه شد. منحني آرنيوس لگاريتم 

(log j)  1بر حسب-T  كاتاليست درRGO-δ-3SrCoO-Pt  در
سازي با استفاده از فعالشود. انرژي مينشان داده  B6شكل 

  معادله زير محاسبه گرديد:

                                 )         2معادله (
*ln j H

1 R
T

 


   
 

  

 jثابت گازها،  R سازي،فعالانرژي  ΔH*در اين معادله،
سازي پيك آندي فعالدما است. انرژي  Tان پيك آندي و جري

 RGO-δ-3SrCoO-Pt ،1-kJ mol 029/8اكسايش متانول در 
  محاسبه گرديد. 

  

  
 RGO-δ-3SrCoO-Ptاي كاتاليست چرخههاي ولتامتري منحني (A) .6شكل 

اسيد  در محلول سولفوريك C˚ 50و  45، 40، 35، 30، 25، 20در دماهاي 
M 5/0 و متانولM 76/1 .(B)  منحني آرنيوسlog j  1بر حسب-T.  

  

نيز در  Pt-RGOاثر دما بر فعاليت كاتاليزوري كاتاليست 
نشان داده  7بررسي گرديد و در شكل  C˚ 50تا  20دماهاي 

چگالي با افزايش دما،  گرددطور كه مشاهده ميشود. همانمي
- فعاليابد. انرژي ميسايش متانول افزايش جريان پيك آندي اك

سازي پيك آندي اكسايش متانول نيز مطابق با رابطه آرنيوس 
دست آمد. به kJ mol 133/10-1محاسبه گرديد و مقدار آن 

شود پيك آندي اكسايش متانول در ميطور كه مشاهده همان
 كمتريسازي فعالانرژي  RGO-δ-3SrCoO-Ptسطح كاتاليست 

دارد بنابراين اكسايش متانول در  Pt-RGOنسبت به كاتاليست 
  گيرد. ميتر صورت آسان RGO-δ-3SrCoO-Ptكاتاليست 

  
، 30، 25، 20در دماهاي  Pt-RGOاي چرخههاي ولتامتري منحني .7شكل 

. M 76/1و متانول M 5/0در محلول سولفوريك اسيد  C˚ 50و  45، 40، 35
  نيز نشان داده شده است. T-1بر حسب  log jمنحني آرنيوس 

  
 RGO-δ-3SrCoO-Ptفعاليت الكتروكاتاليزوري كاتاليست 

هاي روبش گوناگون سرعتبراي الكترواكسيداسيون متانول در 
در محلول  mV s 190-1و  160، 130، 100، 70، 50، 30

ي شد (شكل بررس M 76/1و متانول  M 5/0سولفوريك اسيد 
جريان چگالي شود، ميمشاهده  8در شكل طور كه ). همان8

پيك آندي اكسايش متانول با افزايش سرعت روبش، افزايش 
و  υ)0.5(ارتباط خطي بين جذر سرعت روبش چنين هميابد. مي

دهد واكنش ميوجود دارد كه نشان  (j)جريان آندي چگالي 
اكسايش متانول با نفوذ متانول از محلول به سطح الكترود كار 

  ]. 35شود [مياصلاح شده كنترل 
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در  RGO-δ-3SrCoO-Ptاي كاتاليست چرخههاي ولتامتري منحني .8شكل 

هاي روبش سرعتدر  M 76/1و متانول M 5/0محلول سولفوريك اسيد 
جريان پيك چگالي . mV s 190-1و  160، 130، 100، 70 ،50، 30گوناگون 

  شود.ميآندي اكسايش متانول بر حسب جذر سرعت روبش نيز نشان داده 
  

در  RGO-δ-3SrCoO-Ptشوندگي كاتاليست مسموماثر 
اي چرخهولتامتري روش اكسايش متانول از طريق الكتروطول 

  ). 9متوالي بررسي شد (شكل خه چر 50با روبش 
روبش، چرخه در اولين  RGO-δ-3SrCoO-Ptدر الكترود 

كه حاليبود و در  mA cm 19/185-2جريان پيك آندي چگالي 
 mA cm 33/145-2متوالي مقدار آن به چرخه  50پس از روبش 

چگالي گيري در مقدار رسيد. با توجه به اينكه كاهش چشم
صورت نگرفته است، چرخه  50جريان پيك آندي پس از 

، پايداري و ماندگاري خوبي RGO-δ-3SrCoO-Ptكاتاليست 
  .]37و36[ براي اكسايش متانول دارد

  
در  RGO-δ-3SrCoO-Ptاي كاتاليست چرخههاي ولتامتري منحني .9شكل 

  .M 76/1و متانول M 5/0سيد در محلول سولفوريك اچرخه  50طول 
  
  گيري نتيجه -4

طور به RGO-δ-3SrCoO-Ptدر اين مطالعه، نانوكاتاليست 
آميزي تهيه و شناسايي شد. فعاليت الكتروكاتاليزوري موفقيت

كاتاليست تهيه شده براي الكترواكسيداسيون متانول بررسي شد 
ايسه گرديد. مق Pt-RGOو با فعاليت كاتاليزوري كاتاليست 

نتايج نشان دادند كه استفاده از نانوذرات استرانسيم كبالت 
 گيري عملكردطور چشمبهاكسيد به همراه نانوذرات پلاتين 

دهد. با ميپلاتين را براي اكسايش متانول افزايش  نانوذرات
جريان پيك چگالي توجه به سطح مقطع فعال الكتروشيميايي و 

فعاليت كاتاليزوري بسيار  RGO-δ-3SrCoO-Pt ليستآندي، كاتا
براي اكسايش متانول از خود  Pt-RGOبالاتري را نسبت به 

δ-3SrCoO-Pt-نشان دادند كه  ي انجام شدههابررسينشان داد. 

RGO كاتاليستي نويدبخش براي الكترواكسايش متانول جهت ،
  باشد. ميهاي سوختي متانولي مستقيم پيلكاربرد در 
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