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Tóm tắt - Bài báo trình bày kết quả nghiên cứu thực nghiệm về 

quá trình cháy giữa H2 và O2 rò qua màng điện ly của pin nhiên 

liệu. Màng điện ly Nafion (dày 25 μm) sau khi được phun tạo lớp 

xúc tác sẽ được lắp vào 1 cell có thiết kế đặc biệt, với ô kính có 

hệ số xuyên qua cao ở cực dương. Màng điện ly được thử bền ở 

điều kiện không tải (OCV) kết hợp với sự thay đổi chu kỳ của độ 

ẩm tương đối của hydro ở cực dương. Trong khi thử bền, ảnh 

nhiệt của bề mặt lớp phân phối khí ở cực âm được ghi lại định kỳ 

bằng 1 máy ảnh hồng ngoại. Kết quả phân tích ảnh nhiệt giúp xác 

định được vị trí các điểm có nhiệt độ cao hình thành khi quá trình 

cháy chuyển từ mức an toàn sang nguy hiểm. Bên cạnh đó, các 

thông số đánh giá mức độ hư hại của màng điện ly bao gồm lưu 

lượng H2 rò qua màng, OCV được đo đạt nhằm làm rõ sự tương 

quan giữa quá trình cháy và mức độ hư hại màng điện ly. 

 Abstract - The article presents experimental research on the catalytic 

combustion between hydrogen and oxygen that leaks through the 

membrane of PEM fuel cells. After catalyst coating, the Nafion 

(thickness of 25μm) membrane is installed in a cell specially designed 

with a high transmitance glass at the cathode. The membrane, then, is 

tested in open-circuit voltage (OCV) conditions combined with a 

cyclical change in the relative humidity of the hydrogen stream at the 

anode. Periodically, the IR images of the gas diffusion layer are 

recorded by an infrared camera during the durability test. Thermal 

images help to determine the location of hot spots at which combustion 

transitions from an acceptable to an incident scale. In addition, the 

parameters for membrane degradation evaluation, including hydrogen 

crossover rate and OCV, are also measured to clarify the correlation 

between the combustion and the membrane integrity. 

Từ khóa - Quá trình cháy; pin nhiên liệu; ảnh nhiệt; điều kiện 

không tải (OCV); lưu lượng khí hydro rò 

 Key words - Combustion; PEM fuel cells; Infrared images; open-

circuit voltage (OCV); hydrogen crossover rate 

1. Tổng quan 

Xe điện sử dụng pin nhiên liệu hydro (Fuel cell vehicles 

- FCVs) là phương án thay thế đầy hứa hẹn cho các phương 

tiện sử dụng động cơ đốt trong (Internal combustion engine 

vehicles - ICEVs) vì những ưu điểm nổi bật sau: Quãng 

đường di chuyển từ 570 km đến 650 km sau 1 lần nạp đầy 

hydro (đối với ô tô cá nhân) [1], thời gian nạp đầy hydro 

ngắn (khoảng 5 phút [2]), không phát thải các khí độc hại 

vào môi trường và bụi mịn (PM) trong quá trình vận hành, 

hiệu suất chuyển hóa năng lượng cao. Loại phương tiện này 

đặc biệt phù hợp khi sử dụng thay thế các phương tiện hoạt 

động liên tục, có tải trọng vừa và lớn như xe tải, xe buýt. 

Tuy nhiên, giá thành cao, độ bền của cụm pin nhiên liệu 

vẫn đang trong quá trình nghiên cứu cải tiến [3], giá bán 

hydro cao, và thiếu các trạm nạp hydro [4] là những nguyên 

nhân chính kìm hãm tốc độ phổ biến của các phương tiện 

chạy pin nhiên liệu. 

Trong quá trình vận hành, các thành phần của cụm pin 

nhiên liệu chịu tác động cơ học và hóa học đồng thời do sự 

thay đổi giữa các chế độ vận hành, như thay đổi tải, dừng 

và chạy, chế độ không tải. Đặc biệt, màng điện ly là thành 

phần dễ bị hư hại nhất trong cụm pin nhiên liệu. Trong xe 

chạy pin nhiên liệu, màng điện ly dù rất mỏng (<25 μm) 

nhưng thực hiện 3 nhiệm vụ rất quan trọng, đó là: Môi 

trường truyền dẫn proton từ cực dương sang cực âm; Ngăn 

chặn electron đi tắt (cách điện); Ngăn chặn sự hỗn hợp giữa 
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khí hydro ở cực dương và không khí ở cực âm. Vì vậy, độ 

bền của màng điện ly sẽ quyết định độ bền và mức độ tin 

cậy của toàn bộ cụm pin. 

Khi màng điện ly còn ở điều kiện tốt, các khí rò qua 

màng theo cơ chế khuếch tán do có sự chênh lệch nồng độ 

giữa 2 cực của pin. Vì lượng khí rò lúc này nhỏ, khoảng 

3 mA/cm2 với màng điện ly dày 25 μm [5], nên khi tạo 

thành hỗn hợp khí cháy và được kích cháy với sự có mặt của 

bạch kim trong lớp xúc tác thì lượng nhiệt giải phóng không 

quá lớn và được truyền một cách hiệu quả qua kết cấu của 

pin nhiên liệu. Ngược lại, khi các hư hại xuất hiện trong 

màng điện ly như các vết nứt (do tác động cơ học), và màng 

điện ly bị mỏng cục bộ (dưới tác động hóa học) thì lượng khí 

rò tăng lên đáng kể tại những vị trí hư hại này. Nồng độ khí 

hydro trong hỗn hợp với oxy trong không khí tăng lên, quá 

trình cháy của hydro với xúc tác là bạch kim có nhiệt tỏa lớn 

(-285,83 kJ/mol ở 25C [6]) chuyển sang mức độ nguy 

hiểm. Nhiệt lượng sinh ra quá lớn, vượt khả năng tự làm mát 

của kết cấu pin, nhiệt độ tăng lên cục và tạo thành các điểm 

nóng. Nhiệt lượng sinh ra phụ thuộc vào lưu lượng khí rò 

qua màng. Trường hợp tệ nhất hay quá trình cháy ở mức sự 

cố, màng điện ly bị đốt cháy tức thì khi nhiệt độ tăng lên trên 

296C [7]. Kết quả, màng điện ly bị hư hại vĩnh viễn, hình 

thành các lỗ rò kích thước lớn, lượng lớn khí hydro tràn từ 

cực dương sang cực âm và pin nhiên liệu mất khả năng hoạt 

động ngay lập tức [8, 9]. Do đó, việc phát triển các công cụ 
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phát hiện sớm sự chuyển tiếp của quá trình cháy từ mức an 

toàn sang mức nguy hiểm là vô cùng cấp thiết. 

Trong nghiên cứu này, nhóm tác giả muốn khảo sát quá 

trình cháy trong pin nhiên liệu, từ đó tìm ra phương pháp 

chuẩn đoán sớm cho sự chuyển tiếp của quá trình cháy từ 

mức an toàn sang mức sự cố nguy hiểm. Để hoàn thành 

mục tiêu này, nhóm tác giả gia công một tế bào nhiên liệu 

hoặc pin nhiên liệu sử dụng màng điện ly Nafion NR211 

(có độ dày 25 μm), với một ô kính (ZnS) có hệ số xuyên 

qua cao ở cực âm. Màng điện ly trong pin nhiên liệu này 

chịu tác động hóa học và cơ học đồng thời từ bài kiểm tra 

bền ở OCV kết hợp thay đổi chu kỳ độ ẩm tương đối của 

dòng khí hydro ở cực dương. Một camera hồng ngoại được 

sử dụng để chụp các bức ảnh nhiệt trên bề mặt lớp phân 

chia khí (GDL) ở cực âm ở OCV. Dựa vào phân bố nhiệt 

độ thu được từ các ảnh nhiệt, thời điểm, vị trí và độ tăng 

nhiệt độ các điểm nóng do quá trình cháy sẽ được xác định. 

Bên cạnh đó, các thông số đánh gia mức độ hư hại của 

màng điện ly như lượng khí hydro rò qua màng, hiệu điện 

thế không tải cũng được đo đạt định kỳ. Nhờ đó, sự tương 

quan giữa quá trình cháy và mức độ hư hại màng điện ly 

cũng được tiết lộ. Cuối cùng, để đánh giá mức độ hư hại 

của màng điện ly một cách trực tiếp, các vị trí xuất hiện các 

điểm nóng trong các ảnh nhiệt sẽ được cắt và quan sát ở độ 

phân giải cao sau khi kết thúc bài kiểm tra bền. 

2. Thực nghiệm 

2.1. Hệ thống thiết bị và cấu tạo pin nhiên liệu 

Hình 1 mô tả hệ thống thiết bị được thiết kế và chế tạo 

nhằm thử nghiệm độ bền của màng điện ly trong pin nhiên 

liệu. Dòng khí hydro và không khí sẽ được cung cấp vào 

cực dương (anode) và cực âm (cathode) của pin nhiên liệu 

trong quá trình thử bền và trong quá trình kiểm tra định kỳ 

hiệu điện thế không tải. Trong khi đó, lưu lượng khí hydro 

rò qua màng, khí ni-tơ sẽ thay thế cho không khí ở cực âm.  

 

Hình 1. Sơ đồ nguyên lý hệ thống thiết bị thử bền pin nhiên liệu 

Màng điện ly Nafion NR211 (dày 25 μm) có kích thước 

80x80 mm, được phun phủ lớp xúc tác để tạo nên diện tích 

phản ứng (CCM) có kích thước 10x34 mm nằm ở tâm của 

màng (Hình 2a). Lượng bạch bạch kim trong chất xúc tác ở 

2 cực bằng nhau 0,17 mg (hoặc 0,5 mg/cm2). Màng điện ly 

sau khi được phun phủ lớp xúc tác sẽ được ép nóng ở nhiệt 

độ 130C trong 180 giây để tạo sự đảm bảo tiếp xúc tốt giữa 

các lớp xúc tác và màng điện ly. Tiếp đến, màng điện ly sẽ 

được kẹp giữa 2 lớp phân chia khí (GDL, dày 315 μm, 

Sigracet 34BC), 2 tấm có các kênh chia khí hydro và không 

khí (flow field plate), và ngoài cùng là các tấm kẹp cố định 

(Hình 2b). Đặc biệt, trên phần tấm kẹp phía cực âm được 

khoét 1 ô rỗng có kích thước 52x52 mm, một kính có hệ số 

xuyên qua lớn có đường kính 40 mm dày 2 mm được lắp 

trên 1 tấm nhựa có kích thước 80x80 mm. Tấm nhựa đỡ kính 

này được lắp giữa tấm chia không khí và tấm kẹp. Các 

bulong và ốc phi 6mm sẽ giúp ép các thành phần trên lại với 

nhau tạo nên 1 cell pin nhiên liệu hoàn chỉnh. Hình 2c là mặt 

trước của cực âm pin nhiên liệu. Cell này sẽ được kết nối vào 

hệ thống thiết bị bên trên (Hình 1) để tiến hành thực nghiệm. 

 

Hình 2. Cấu tạo pin nhiên liệu: a- Màng điện ly được  

phủ lớp xúc tác (CCM), b- Hình minh họa mặt cắt của cell,  

c- Hình thực tế cực âm của cell 

2.2. Bài kiểm tra bền màn điện ly 

Độ ẩm tương đối (relative humidity - RH) của khí hydro 

ở cực dương được khống chế thay đổi theo chu kỳ 5 phút 

(3 phút ở trạng thái 0% RH và 2 phút ở trạng thái 100% 

RH) bằng cách đóng mở các van HAV-1, HAV-2, HAV-3 

ở Hình 1, ở OCV. Trong khi đó, RH của không khí ở cực 

âm được giữ ở trạng thái khô (bằng cách đóng van AAV-2 

trên Hình 1) vì nước ngưng có thể hấp thụ sóng hồng ngoại 

từ quá trình cháy, làm giảm độ chính xác của các ảnh nhiệt 

thu được. 

 

Hình 3. Quy trình thử bền màng điện ly 

Sau mỗi 100 chu kỳ (từ đầu đến sau 1000 chu kỳ) và sau 

mỗi 200 chu kỳ (từ sau 1000 chu kỳ đến đến thúc thử bền), 

mức độ hư hại của màng điện ly được đánh giá thông qua 

lưu lượng khí hydro rò qua màng và OCV. Đồng thời, trong 

quá trình đo đạt OCV, một camera hồng ngoại được sử dụng 

để ghi lại phân bố nhiệt độ bề mặt GDL phía cực âm.  

2.3. Phương pháp nghiên cứu 

2.3.1. Lượng khí hydro rò qua màng điện ly và hiệu điện 

thế không tải của pin nhiên liệu (OCV) 

Lưu lượng khí hydro rò qua màng điện ly được đo đạt 

theo kỹ thuật LSV (linear sweep voltammetry) bằng cách sử 
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dụng hệ thống thiết bị điện hóa (SP300, BioLogic Science 

Instruments). Hiệu điện thế đặt vào 2 cực của pin tăng tuyến 

tính từ 0,05 V đến 0,5 V, với tốc độ 0,5 mV/s. Khí hydro rò 

từ cực dương qua màng điện ly sang cực âm sẽ được ô-xy 

hóa, các electron tách ra và di chuyển sang cực dương do có 

sự chênh lệch hiệu điện thế tạo nên dòng điện. Lưu lượng 

khí hydro rò qua màng điện ly được thể hiện bằng đơn vị mật 

độ dòng điện mA/cm2, và được trích xuất tại hiệu điện thế 

0,4 V. Hình 4 mô tả phương pháp đo lưu lượng khí hydro rò 

bằng kỹ thuật LSV. Chỉ số này được kiểm tra ở áp suất khí 

quyển ở cả 2 cực và với độ chênh áp 20 kPa giữa cực dương 

và cực âm. Khi các vết nứt xuyên màng được hình thành, lưu 

lượng khí hydro rò qua tại vị trí này sẽ tăng mạnh khi có sự 

chênh lệch áp suất. Do đó, độ chênh áp 20 kPa giúp phát hiện 

sự có mặt sớm của các vết nứt nghiêm trọng trên màng điện 

ly trong quá trình đo lưu lượng hydro rò qua màng.  

 

Hình 4. Sơ đồ nguyên lý hệ thống thiết bị thử bền pin nhiên liệu 

2.3.2. Phân tích ảnh nhiệt 

Một máy ảnh hồng ngoại (NEC Avio, R300) được sử 

dụng để chụp các ảnh nhiệt bề mặt lớp phân phối khí (GDL) 

phía cực âm qua ô kính siêu trong (ZnS) ở OCV, và ở 2 

điều kiện áp suất: Áp suất khí quyển ở cả 2 cực, và trường 

hợp cực dương có áp suất cao hơn áp suất cực âm 20 kPa. 

a)  

b)  

Hình 5. Ảnh nhiệt phía cực âm của pin nhiên liệu (a) và  

hình minh họa mặt cắt A-A của pin nhiên liệu (b) 

Hình 5a là ảnh nhiệt được đặc trưng được chụp với 

màng điện ly còn ở trạng thái tốt. Phần diện tích phản ứng 

(CCM) chia thành 2 khu vực bởi tấm chia khí, một phần 

nằm dưới chân của vách ngăn (lands) và phần xảy ra phản 

ứng nằm trong kênh (channels). Hình 5b mô tả mặt cắt của 

pin nhiên liệu. Hydro và ô-xy có thể rò qua màng điện ly 

đến các cực đối diện và quá trình cháy xảy ra với sự có mặt 

của bạch kim có trong lớp xúc tác ở 2 cực. Trong bài báo 

này, phân bố nhiệt độ của bề mặt lớp phân phối khí ở 7 

kênh (Hình 5a) được tập trung khảo sát vì quá trình cháy 

chủ yếu xảy ra tại đây. 

2.3.3. Phân tích mức độ hư hại màng điện ly bằng kính hiển 

vi điện tử quét (SEM) 

Sau khi kết thúc thử bền, màng điện ly sẽ được tách ra 

khỏi cell. Trên phần phản ứng trên màng điện ly (CCM), 

những vị trí xuất hiện các điểm nóng trên ảnh nhiệt được 

cắt ra và quan sát dưới kính hiển vi điện tử quét (FIB-SEM, 

Helios Nanolab 600i).  

3. Kết quả và thảo luận 

3.1. Sự thay đổi điện trở màn điện ly và OCV trong quá 

trình thử bền 

 

Hình 6. Sự thay đổi của hiệu điện thế không tải và điện trở 

màng điện ly trong quá trình thử bền. Lưu lượng khí hydro ở 

cực dương là 100 cm3/phút, lưu lượng không khí khô ở cực âm 

là 200 cm3/phút, nhiệt độ pin được giữ không đổi ở 90C 

Hình 6 thể hiện sự thay đổi của OCV và điện trở màng 

điện ly (high frequency resistance - HFR) trong quá trình 

thử bền. Lượng nước trong màng điện ly thay đổi gây nên 

bởi sự thay đổi mang tính chu kỳ của RH của dòng khí 

hydro ở cực dương. Khi màng được làm ẩm thì điện trở 

giảm và trương phình lên, và ngược lại, điện trở tăng và 

màng co lại khi khô đi. Trong pin nhiên liệu, vì màng điện 

ly bị kẹp bởi các thành phần khác, nên khi màng thay đổi 

kích thước do sự thay đổi độ ẩm sẽ sinh ra các ứng suất kéo 

và nén. Cụ thể, khi màng nhận ẩm sẽ trương phình lên, ứng 

suất nén sinh ra để chống lại sự tăng kích thước này. Trong 

khi đó, màng co lại khi bị làm khô đi, ứng suất kéo sinh ra 

để chống lại sự biến dạng này. Những ứng suất này không 

thể phá hủy màng điện ly ngay lập tức, nhưng chúng đóng 

vai trò như ứng suất mỏi, và sẽ gây ra hư hại về mặt cơ học 

màng điện ly theo thời gian. Tốc độ hư hại cơ học của màng 

điện ly phụ thuộc lớn vào biên độ và tần số dao động của 

các ứng suất. Ở Hình 6, các ứng suất không được thể hiện 
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trực tiếp mà gián tiếp thông qua sự dao động của điện trở 

màng điện ly. Các hư hại cơ học đặc trưng như các vết nứt, 

hay sự phân lớp giữa lớp xúc tác và màng điện ly sẽ hình 

thành và phát triển trong quá trình thử bền. Thông qua các 

vết nứt, lượng khí rò qua màng điện ly sẽ tăng lên theo thời 

gian. Do đó, lưu lượng khí rò được xem là 1 thông số giúp 

chuẩn đoán mức độ hư hại của màng điện ly. Sự thay đổi 

của lưu lượng khí rò được định kỳ đo đạt và sẽ được trình 

bày ở phần tiếp theo của bài báo này. 

Hiệu điện thế không tải cũng là 1 thông số đánh giá hiệu 

quả hoạt động của pin nhiên liệu và mức độ hư hại của màng 

điện ly. Hiệu điện thế lý thuyết giữa 2 đầu cực pin ở OCV là 

1,23 V ở 298K [10]. Tuy nhiên, trong pin nhiên liệu kiểu 

màng điện ly, giá trị thực tế dao động từ 0,9 V đến 1,0 V. Sự 

tụt giảm chủ yếu do các khí thành phần rò qua màng điện ly 

sang các cực đối diện và xảy ra các phản ứng ngoại lai, cuối 

cùng làm giảm OCV của pin nhiên liệu. Hình 6 cho thấy, chỉ 

số OCV dao động và giảm dần theo thời gian. Sự dao động 

của OCV xảy ra do sự thay đổi của lưu lượng khí khí hydro 

rò qua màng trong quá trình thử bền. Khi dòng hydro ở trạng 

thái khô (RH 0 %), phân áp suất của khí hydro lớn hơn khi 

dòng hydro ở cực dương ở trạng thái ẩm (RH 100%). Hay 

nói cách khác, lưu lượng khí hydro rò qua màng ở trạng thái 

khô lớn hơn so với trạng thái ẩm của dòng hydro. Trong khi 

đó, sự hư hại của màng điện ly dưới tác dụng đồng thời của 

các tác động cơ học và hóa học trong quá trình thử bền làm 

tăng lượng khí rò qua màng, và dẫn đến sự tụt giảm của chỉ 

số OCV theo thời gian. Sau 500 chu kỳ (hoặc gần 42 giờ thử 

bền), OCV bắt đầu dao động mạnh. Đây là dấu hiệu cho sự 

xuất hiện của các hư hại nguy hiểm như các vết nứt (do tác 

động cơ học), và màng bị mỏng cục bộ (do tác động hóa 

học). Càng về cuối quá trình thử bền, các vết nứt tăng về số 

lượng và mở rộng về kích thước. Do đó, OCV giảm mạnh 

hơn và cũng dao động với biên độ càng lớn. 

3.2. Sự thay đổi của lưu lượng khí hydro rò qua màng và 

của hiệu điện thế không tải  

Như đã đề cập ở trên, lưu lượng khí hydro rò qua màng 

điện ly là một thông số đáng tin cậy để đánh giá mức độ hư 

hại của màng điện ly. Hình 7 thể hiện kết quả lưu lượng khí 

hydro rò qua màng được kiểm tra định kỳ trong quá trình thử 

bền. Từ khi bắt đầu đến sau 400 chu kỳ, lưu lượng khí rò ở 

2 điều kiện áp suất gần như nhau và không thay đổi nhiều 

trong khoảng 4,3 mA/cm2đến 6,6 mA/cm2. Từ sau 500 chu 

kỳ (gần 42 giờ thử bền), lượng khí rò bắt đầu tăng lên 19,5 

mA/cm2 ở trường hợp có sự chênh lệch áp suất, và vượt 

ngưỡng tiêu chuẩn hư hại của màng điện ly 15 mA/cm2 

[11]. Kết quả này là minh chứng cho sự xuất hiện của một 

hư hại nghiêm trọng trên màng điện ly (như vết nứt xuyên 

màng điện ly), nó giải thích cho sự tụt giảm và dao động 

mạnh của OCV sau 500 chu kỳ ở Hình 6. Từ sau 500 chu kỳ 

đến kết thúc thử bền, lượng khí hydro rò qua màng tiếp tục 

tăng lên đáng kể, đặc biệt từ sau 1000 chu kỳ trở về sau. Sự 

gia tăng số lượng và kích thước các vết nứt trên màng điện 

ly là nguyên nhân dẫn đến sự gia tăng nhanh chóng này.  

Trong khi đó, lượng khí rò ở áp suất khí quyển tăng lên 

không đáng kể so với trường hợp có độ chênh áp suất. Điều này 

có thể do các vết nứt được điền đầy và bịt kín bởi nước, làm 

giảm lưu lượng khí rò qua màng. Với 20 kPa chênh lệch áp suất, 

ảnh hưởng của của nước ngưng sẽ bị loại bỏ. Vì vậy, với cùng 

mức độ hư hại của màng điện ly, lượng khí rò lớn hơn nhiều so 

với các trường hợp tương ứng ở áp suất khí quyển.  

Hình 7. Sự thay đổi của lưu lượng khí hydro rò qua màng điện 

ly trong quá trình thử bền. Dòng hydro ở trạng thái bão hòa với 

lưu lượng 100 cm3/phút, lưu lượng khí ni-tơ (N2) khô ở cực âm 

là 200 cm3/phút, và nhiệt độ pin nhiên liệu ở 90C 

Hình 8 biểu diễn kết quả đo đạt OCV định kỳ trong quá 

trình thử bền. Trong cả 2 điều kiện áp suất, OCV giảm dần 

theo thời gian do sự gia tăng của lượng khí rò qua màng 

theo thời gian, nhưng với tốc độ khác nhau. Với điều kiện 

áp suất khí quyển, OCV giảm tuyến tính và tương quan với 

sự gia tăng của lượng khí rò ở cùng điều kiện được biểu 

diễn ở Hình 7.  

 

Hình 8. Sự thay đổi của hiệu điện thế không tải được kiểm tra 

định kỳ trong quá trình thử bền. Dòng hydro ở trạng thái bão 

hòa với lưu lượng 100 cm3/phút, lưu lượng không khí khô ở  

cực âm là 200 cm3/phút, và nhiệt độ pin nhiên liệu ở 90oC 

Từ khi bắt đầu đến sau 400 chu kỳ, OCV với độ chênh 

áp luôn lớn hơn so với trường hợp áp suất khí quyển, vì 

phân áp suất hydro lớn hơn. Tuy nhiên, sau 500 chu kỳ, 

OCV với độ chênh bắt đầu giảm nhanh hơn và nhỏ hơn so 

với các trường hợp ở áp suất khí quyển. Kết quả này một 

lần nữa xác nhận, sự xuất hiện của những hư hại nghiêm 

trọng trên màng điện ly sau 500 chu kỳ, đã được chỉ ra bởi 

lưu lượng khí rò ở Hình 7. Hay nói cách khác, OCV với độ 

chênh áp được thiết lập giữa cực dương và cực âm cũng là 

một công cụ đáng tin cậy để chuẩn đoán sự hư hại của màng 

điện ly. So với lưu lượng khí rò, OCV là chỉ số có thể được 

kiểm tra dễ dàng, nhanh hơn ở điều kiện hoạt động thực tế 

của pin nhiên liệu trong các ứng dụng. 
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3.3. Sự thay đổi nhiệt độ  

3.3.1. Ở áp suất khí quyển 

Hình 9 là thể hiện một số ảnh nhiệt được kiểm tra định 

kỳ ở áp suất khí quyển và OCV của pin nhiên liệu. Ở trường 

hợp bắt đầu thí nghiệm (begin of life-BOL), nhiệt độ trung 

bình bề mặt của lớp GDL ở cực âm ở các kênh từ 1 đến 7 

gần như đồng nhất. Nhiệt độ các kênh lớn hơn so với nhiệt 

độ của pin nhiên liệu do quá trình cháy của khí rò, với độ 

tăng nhiệt độ trung bình ở các kênh khoảng 0,6C.  

 

Hình 9. Những ảnh nhiệt bề mặt lớp phân chia khí cực dương 

của pin nhiên liệu. Dòng hydro ở trạng thái bão hòa với  

lưu lượng 100 cm3/phút, lưu lượng không khí khô ở cực âm là 

200 cm3/phút, và nhiệt độ pin nhiên liệu ở 90C 

Sau 900 chu kỳ thay đổi RH của dòng khí hydro ở cực 

dương, sự phân bố nhiệt độ trên các kênh có sự không đồng 

nhất. Một điểm nóng xuất hiện ở kênh 7 (được làm rõ bởi 

hình chữ nhật trên Hình 9) với nhiệt độ 95C (tăng 5C so 

với nhiệt độ của pin). Lượng khí hydro rò qua màng tăng 

cục bộ tại 1 vị trí sẽ làm nồng độ khí hydro trong hỗn hợp 

với không khí ở cực âm tăng lên, và vì thế nhiệt lượng sinh 

ra từ quá trình cháy hỗn hợp hydro và ô-xy sẽ càng lớn. Khi 

đó, mật độ dòng nhiệt sinh ra từ quá trình cháy lớn hơn khả 

năng tự làm mát của cấu trúc pin, thì nhiệt độ của lớp GDL 

tăng lên so với nhiệt độ của pin nhiêu liệu [8] và hình thành 

điểm nóng trên ảnh nhiệt. Vì dòng không khí ở cực âm và 

dòng khí hydro ở cực dương ngược chiều nhau, nên kênh 

số 7 ở vị trí mà dòng không khí vào và dòng hydro ra khỏi 

pin nhiên liệu. Khi dòng hydro đột thu từ kênh số 7 vào 

đường thoát, áp suất tĩnh tại vị trí này lớn hơn so với các 

kênh khác và kết quả làm lượng khí hydro rò qua màng. 

  

Hình 10. Độ gia tăng nhiệt độ bề mặt lớp phân chia khí cực âm 

của pin nhiên liệu ở áp suất khí quyển sau những 

 chu kỳ thử bền khác nhau  

Khi tăng dần số chu kỳ sau khi điểm nóng xuất hiện ở 

kênh 7, nhiệt độ trung bình của các kênh có khuynh hướng 

tăng dần (Hình 10) vì tỷ lệ với việc tăng lượng khí rò theo 

thời gian đã được đề cập ở Hình 7. Tuy nhiên, nước ngưng 

tụ từ quá trình cháy và trong dòng hydro làm kín các vết 

nứt. Chính điều này đã khiến lượng khí rò thay đổi và dẫn 

đến sự thay đổi nhiệt độ trung bình các kênh không rõ ràng. 

Ví dụ, trường hợp sau 500 và 900 chu kỳ lại có độ tăng 

nhiệt độ lớn hơn so với trường hợp sau 1.200 chu kỳ.  

Thêm vào đó, các kênh 5, 6 và 7 gần đầu vào của dòng 

không khí (tương ứng gần đầu ra của dòng khí hydro) xuất 

hiện các điểm nóng và độ tăng nhiệt độ trung bình cũng cao 

hơn các kênh còn lại. Điều này gợi ý rằng, khi áp suất hai 

cực của pin bằng nhau và ở áp suất khí quyển, lượng khí rò 

sẽ tăng lên chủ yếu thông qua các kênh này. Khi kết thúc 

thử bền (sau 1.600 chu kỳ), nhiệt độ tại các điểm nóng ở 

kênh 5 và 7 lần lượt là hơn 99C và 98C.  

3.3.2. Với độ chênh áp suất 20 kPa giữa cực dương và cực âm 

Vì lưu lượng khí hydro rò qua màng ứng với độ chênh 

áp 20 kPa lớn hơn so với trường hợp ở áp suất khí quyển, 

nên quá trình cháy của khí rò phát sinh nhiệt lượng lớn hơn. 

Khi bắt đầu thí nghiệm (BOL), độ tăng nhiệt độ trung bình 

ở các kênh khoảng 1,2C (Hình 12). 

Theo kết quả đo đạt lượng khí rò ở Mục 3.2, màng điện 

ly được đánh giá hư hại sau 500 chu kỳ. Tuy nhiên, các 

điểm nóng đã không xuất hiện cho đến sau sau 900 chu kỳ, 

thời điểm mà 2 điểm nóng xuất hiện ở kênh 3 và 7 (theo 

Hình 11), với nhiệt độ lần lượt là 95,5C và 95C. Điều này 

chỉ ra rằng, dù pin nhiên liệu hoạt động với màng điện ly 

bị hư hại và lượng khí rò vượt ngưỡng an toàn theo chuẩn 

[11], nhưng nhiệt lượng sinh ra từ quá trình cháy khí rò vẫn 

được truyền tải hiệu quả ra môi trường.  

 

Hình 11. Những ảnh nhiệt bề mặt lớp phân chia khí cực dương 

của pin nhiên liệu. Dòng hydro ở trạng thái bão hòa với lưu 

lượng 100 cm3/phút, lưu lượng không khí khô ở cực âm là  

200 cm3/phút, và nhiệt độ pin nhiên liệu ở 90C 

Khi tiếp tục tăng số chu kỳ, các điểm nóng xuất hiện ở 

nhiều vị trí hơn và nhiệt độ các điểm nóng cũng tăng lên. Sau 

1.400 chu kỳ, điểm nóng xuất hiện ở ba kênh 3, 5 và 7. Nhiệt 

độ điểm nóng cao nhất ở kênh số 3 ở 106C (tăng 16C so 

với nhiệt độ của pin nhiên liệu). Vị trí các điểm nóng tiết lộ 

vị trí mà các hư hại nguy hiểm xuất hiện trên màng điện ly 

do các tác động cơ học và hóa học từ quá trình thử bền. 

Lượng khí rò qua màng điện ly không còn đồng nhất mà tăng 

lên cục bộ tại các vị trí xuất hiện vết nứt xuyên màng điện ly 

hoặc các điểm màng giảm độ dày một cách đáng kể. Sau khi 

kết thúc thử bền (sau 1.600 chu kỳ), nhiệt độ bề mặt của lớp 
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GDL ở tất cả các kênh đều cao hơn đáng kể so với nhiệt độ 

của pin nhiệu ở 90C, vì lượng khí hydro rò qua màng là rất 

lớn với hơn 777 mA/cm2 (Hình 7). Với lưu lượng khí rò lớn 

hơn gần 52 lần so với ngưỡng hư hại của màng điện ly 15 

mA/cm2 [11], nhiệt độ điểm nóng được dự đoán sẽ tăng lên 

rất cao. Tuy nhiên, nhiệt độ cực đại của bề mặt GDL ghi 

nhận ở các kênh chỉ khoảng 106C. Điều này có thể là nhờ 

tác dụng của lớp phân phối khí (GDL). Cụ thể, trong trường 

hợp màng bị hư hại, nhiệt lượng sinh ra từ quá trình cháy của 

các khí rò sẽ được dẫn nhanh chóng ra ngoài nhờ vào hệ số 

dẫn nhiệt cao của lớp GDL. 

Với độ chênh áp 20 kPa, độ tăng nhiệt độ trung bình 

(Hình 12) ở các kênh cao hơn so với các trường hợp tương 

ứng ở áp suất khí quyển vì lưu lượng khí hydro rò qua màng 

điện ly lớn hơn. Và ở điều kiện áp suất này, thông qua kết 

quả ảnh nhiệt có thể kết luận rằng quá trình cháy đã xảy ra 

chủ yếu ở các kênh 3, 4 và 5, những nơi có độ gia tăng nhiệt 

độ trung bình cao hơn các kênh còn lại trong pin nhiên liệu.  

 

Hình 12. Độ gia tăng nhiệt độ bề mặt lớp phân chia khí cực âm 

của pin nhiên liệu với độ chênh áp suất 20 kPa sau những  

chu kỳ thử bền khác nhau 

Cuối cùng, nhiệt độ đo đạt là của bề mặt của lớp phân 

phối khí ở cực âm. Trong khi, quá trình cháy xảy ra ở lớp 

xúc tác với sự có mặt của bạch kim (Hình 5b). Nhiệt trở 

dẫn nhiệt của màng điện ly và lớp xác tác thấp hơn nhiệt 

trở dẫn nhiệt của lớp phân phối khí lần lượt gần 12 và 7 lần 

[12]. Do đó, trong thực tế, tại các điểm nóng, nhiệt độ màng 

điện ly chắc chắn lớn hơn so với nhiệt độ bề mặt của lớp 

phân phối khí ở cực âm trên các ảnh nhiệt, và có thể tiệm 

cận hoặc vượt qua nhiệt độ chuyển thủy tinh (glass 

transisent temperature), vào khoảng 100-150C [13]. Tại 

mốc nhiệt độ này, màng điện ly trở nên mềm hơn và độ bền 

cơ học giảm mạnh. Đây được xem là một tác động góp 

phần đẩy nhanh sự phát triển của các hư hại trên màng điện 

ly tại các điểm nóng này.  

3.4. Phân tích mẫu sau bài kiểm tra bền 

Vì phần CCM ở các kênh số 2, 3 và 4 bị hư hại nặng 

khi tháo khỏi cell, chỉ còn phần kênh số 7 là nguyên vẹn và 

được xem xét dưới kính hiển vi kiểu quét. Tại vị trí xuất 

hiện điểm nóng trên ảnh nhiệt, một vết nứt nguy hiểm xuất 

hiện dưới kính hiển vi điện tử quét, được thể hiện ở Hình 

13b. Vết nứt rất nghiêm trọng khi so với bề mặt của CCM 

trước khi thử bền ở Hình 13a. Đây là một hư hại cơ học 

điển hình gây nên bởi sự thay đổi mang tính chu kỳ của độ 

ẩm màng điện ly. 

Để xác nhận vết nứt này có tạo ra lỗ rò xuyên qua màng 

hay không, chùm ion năng lượng cao (Focused ion beam-

FIB) sẽ được sử dụng để tạo mặt cắt tại vết nứt này. So với 

mặt cắt của CCM còn nguyên vẹn ở Hình 13c, có thể thấy 

vết nứt đã phát triển xuyên màng điện ly, tạo nên lỗ rò có 

kích thước đáng kể ở Hình 13d. Điều này minh chứng rằng 

màng điện ly đã không thể ngăn chặn sự tiếp xúc trực tiếp 

giữa khí hydro và không khí ở hai cực của pin nhiên liệu. 

Kết quả, lượng khí hydro rò qua màng điện ly tăng lên đáng 

kể thông qua vết nứt này, và đã gây nên phản ứng cháy ở 

mức lớn, nhiệt lượng sinh ra truyền sang lớp chia khí làm 

tăng nhiệt độ cục bộ, tạo thành điểm nóng trên ảnh nhiệt ở 

Hình 9 và Hình 11.  

Thêm vào đó, chiều dày màng điện ly đã giảm đáng kể 

từ khoảng 23 μm trước khi thử bền (Hình 13c) xuống 

khoảng 15 μm sau thử bền (Hình 13d). Kết quả này là 

minh chứng cho tác động hóa học lên màng điện ly. Cụ 

thể, các gốc tự do •OH, •OOH, •H sinh ra khi pin nhiên 

liệu được giữ ở OCV trong bài thử bền hiện tại đã tấn công 

vào cấu trúc của màng điện ly cả ở mạch chính và mạch 

nhánh [3, 14]. Kết quả làm màng điện ly bị hụt khối, và 

giảm chiều dày. Màng điện ly mỏng đi không những làm 

tăng lượng khí rò qua màng điện ly, mà còn rút ngắn thời 

gian các vết nứt phát triển xuyên qua màng. Thêm vào đó, 

chiều dày lớp xúc tác ở cực dương mỏng hơn rất nhiều so 

với cực âm. Kết quả này cho thấy các gốc tự do hình thành 

chủ yếu ở cực dương. Các gốc tự do này không những tấn 

công màng điện ly, mà còn làm giảm lượng chất truyền 

dẫn proton (có cấu tạo tương tự màng điện ly) có trong lớp 

xúc tác ở cực dương.  

 
Hình 13. Hình ảnh được chụp dưới kính hiển vi điện tử quét: 

a- Bề mặt CCM trước khi thử bền, b- Vết nứt trên bề mặt CCM 

sau khi thử bền ở kênh 7, c- Mặt cắt CCM còn nguyên vẹn trước 

khi thử bền, d- Mặt cắt tại vết nứt ở hình b 

4. Kết luận 

Từ những phân tích kết quả thực nghiệm thu được, một 

số kết luận chính được rút ra như sau: 

Thứ nhất, trong quá trình thử bền, màng điện ly chịu tác 

động đồng thời về mặt cơ học gây nên bởi các ứng suất dư 

hình thành khi màng thay đổi lượng nước, và về mặt hóa 

học gây nên bởi các gốc tự do hình thành ở OCV. Kết quả 

là màng điện ly hư hại nhanh chóng chỉ sau 500 chu kỳ 

(gần 42 giờ thử bền) thông qua 2 chỉ số quan trọng là lưu 

lượng khí rò và OCV.  
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Thứ hai, nhờ vào phân tích ảnh nhiệt, đặc biệt các 

trường hợp với độ chênh áp suất 20 kPa giữa cực dương và 

cực âm, những vị trí hư hại chính của màng điện ly trong 

quá trình thử bền được tiết lộ thông qua vị trí các điểm 

nóng.  

Thứ ba, ngưỡng hư hại của màng điện ly 15 mA/cm2 

không thể tạo nên các điểm nóng. Hay nói cách khác, cấu 

trúc của pin nhiên liệu vẫn có thể giúp phân tán lượng nhiệt 

sinh ra từ quá trình cháy ứng với lưu lượng khí rò này, đảm 

bảo sự an toàn của pin nhiên liệu.  

Và cuối cùng, đến cuối quá trình thử bền, màng điện ly 

bị hư hại nghiêm trọng, làm tăng lưu lượng khí hydro rò 

qua màng lên đáng kể (777 mA/cm2với độ chênh áp 

20 kPa). Tuy nhiên, nhiệt độ tối đa điểm nóng tương ứng 

chỉ ghi nhận ở 106C. Điều này chứng tỏ vai trò vô cùng 

quan trọng của lớp phân phối khí trong việc ngăn chặn quá 

trình cháy xảy ra ở mức sự cố nguy hiểm, gây mất an toàn 

trong pin nhiên liệu. Vì thế, trong khâu thiết kế và lắp ráp 

cụm pin nhiên liệu, bề mặt các lớp tiếp xúc phải được phủ 

hoàn toàn bởi lớp phân phối khí (GDL).  
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