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Abstract

In carbon materials, infiltration and carbonization steps need to be repeated in order to
obtain the expected density. Repeated carbonization is an important part of production
costs. In this study, it is aimed not only the increase of the density in less cycles by the
electrophoretic infiltration of the SiC particles into the pores of the carbon material
structure but also the increase of hardness and wear resistance of the material. In this
study, a polyaromatic hydrocarbon, Carbores P (Riitgers Basic Aromatics GmbH) and
graphite powders were mixed in determined ratios, cold axial pressed and carbonized.
In the SiC electrophoretic infiltration process, the parameters such as the type of solvent,
pH of the solution, mixing method, particle concentration and the surfactants used, the
voltage, duration and distance between the electrodes in the infiltration are important.
After SiC electrophoretic infiltration, the furfuryl alcohol solution was infiltrated to the
carbon material, the polymerization of furfuryl alcohol was carried out and the carbon
materials were carbonized. After that the second infiltration of furfuryl alcohol was
carried out and furfuryl alcohol poymerized, at this stage, samples were
metallographically prepared, microstructural characterization was done by optical
microscope. The hardness values of the samples were measured by Vickers indentation
under 1 kg-f load. The mechanical properties expected SiC infiltrated and untreated
samples after SiC infiltration and were evaluated after the tests.
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Ozet

Karbon malzemelerde iiretim sonucu beklenen yogunlugun elde edilebilmesi ic¢in
infiltrasyon ~ve  karbonizasyon asamalarinin  tekrarlanmasi  gerekmektedir.
Karbonizasyon agamasinin tekrarli olarak yapilmasi iiretim maliyetlerinde 6nemli bir
yer tutmaktadir. Bu ¢aligmada, SiC partikiillerinin {iriin yapisinda bulunan gézeneklerin
igerisine elektroforetik infiltrasyonu ile yogunukta istenen artisin daha az ¢evrimde elde
edilebilmesi ile birlikte partikiil takviyesi ile malzemenin sertlik ve asinma direcinin
arttirilmasi hedeflenmektedir. Bu ¢aligmada poliaromatik bir hidrokarbon olan Carbores
P (Riitgers Basic Aromatics GmbH) ve grafit tozlar1 belirlenen oranlarda karistirilarak
soguk eksenel preslenmis ve karbonize edilmistir. SiC elektroforetik infiltrasyon
isleminde ¢Oziicliniin tipi, ¢ozeltinin pH'1, karigtirma yontemi, partikiil konsantrasyonu
ve kullanilan yiizey aktif maddeler, infiltrasyonda voltaj, siire ve elektrotlar arasi mesafe
gibi parametreler onemlidir. SiC elektroforetik infiltrasyon sonrasinda, furfuril alkol
¢ozeltisi karbon malzemeye infiltre edilmis, furfuril alkoliin polimerizasyonu
gerceklestirilmis ve karbon malzemeler karbonize edilmistir. Sonrasinda ikinci furfuril
alkol infiltrasyonu yapilmus, furfuril alkol polimerize edilmis ve bu asamada numuneler
metalografik olarak hazirlanmis, optik mikroskop ile mikroyapisal karakterizasyonu
yapilmistir. Numunelerin Vickers indentasyonu ile 1 kg-f yiik altinda sertlik degerleri
Ol¢iilmiistiir. SiC infiltrasyonu yapilmis ve yapilmamis olan numunelerde beklenen
mekanik ozellikler testler sonrasinda degerlendirilmistir.
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1 GIRIS

Karbon kompozitler karbon malzemelerin en gelismis 6zelliklere sahip grubudur. Karbonun diisiik yogunluklu
olmasi nedeniyle 6zgiil mukavemet (mukavemet/yogunluk) ve 6zgiil termal iletkenlik (termal iletkenlik/yogunluk)
degerleri diger kompozit malzemelere gore daha yiiksektir. Karbon malzemelerin termal genlesme katsayisinin
sifira ¢ok yakin olmasi, bu malzemelerin kullanim alanini artirmaktadir. Karbon kompozitler; roket motoru ¢ikis
konisi, uydu kanadi, uzay mekigi burun bdlgesi, ucak fren diski, tiirbin motor kanad1 gibi ¢esitli uygulamalarda
kullanilabilmektedir [1].

Karbon malzemelerin {iretimi sivi faz infiltrasyonu (LPI-Liquid Phase Impregnation), sicak izostatik basingh
infiltrasyon karbonizasyonu (HIPIC- Hot Isostatic Pressure Impregnation Carbonization) ve sicak presleme (HP-
Hot Pressing) yontemleri ile gergeklestirilebilmektedir [2]. Bu yontemlerden sivi faz infiltrasyonu bu ¢aligmada
ele alman iiretim yontemidir. Siv1 faz olarak organik prekiirsorler kullanilarak infiltrasyon iglemi yapildiktan sonra,
bu organik prekiirsorlerin karbonizasyon agsamasinda karbona doniigiinii gerceklestirilir. Bu iglem olduk¢a yavas
sekilde inert atmosferde gerceklestirilir. Organik prekiirsorlerden ¢ok sayida ucucu bilesen karbonizasyon
asamasinda yapry1 terkeder. Geri kalan yapi ise amorf karbon yapisindadir. Karbonizasyon islemi prekiirsore bagl
olarak 1300°C’lere kadar gerceklesebilir. Daha yiiksek sicakliklarda ise grafitlesebilen bir organik prekiirsor
kullanildig: takdirde yapida grafitizasyon islemi gerceklestirilebilir [3].

Karbon malzeme iiretim siirecinde istenen yogunlukta malzemenin iiretilmesi, yapidaki ugucu bilesenlerin
karbonizasyon isleminde yapiyr terk etmesi nedeniyle tekrarli infiltrasyon ve karbonizasyon islemlerinin
gerceklestirilmesiyle elde edilebilmektedir. Bu calismada infiltrasyon ve karbonizasyon g¢evrim sayisinin
azaltilabilmesi ve daha az sayida 1s1l ¢evrim ile malzemeden beklenen yogunluga ulasilabilmesi igin elektroforetik
infiltrasyon (EPI) [4] yontemi kullanilmisgtir.

2 MATERYAL VE METOD

Bu caligmada karbon malzemelerin iiretimi i¢in yapilan calismalardan [5] elde edilen sonuglara istinaden
poliaromatik bir hidrokarbon olan Carbores P (Riitgers Basic Aromatics GmbH) ve 1-10 um partikiil boyut dagilim
araligina sahip grafit tozlar1 kullanilmistir. Carbores P’ye takviye olarak %25, %50 ve %75 oranlarinda grafit
tozlari ilave edilerek toz karisimlart hazirlanmigtir. Carbores P nin baglayici 6zelligi kimyasal 6zelliklerine bagl
olarak artan sicakliklarda yumusamasiyla birlikte s6z konusu oldugu i¢in ilave baglayici olarak %1, %3 ve %5
oranlarinda gliserol ilavesi yapilmistir. Karigtirmanin efektif yapilabilmesi i¢in saf su ile silispansiyon haline
getirilen toz karisimlart mikser tipi karigtirici ile karigtirilmistir. Saf suyun uzaklagtirilmasi igin siispansiyonlar
etiivde 100°C’de kurutulmustur. Elde edilen toz karisimlari eksenel soguk pres ile yiizey alani basina diigen basing
hesaplandiginda 170 MPa basing altinda sekillendirilmistir. Grafit pota igerisinde olusturulan aktif karbon yatagi
icerisine gomiilerek karbonizasyon islemine tabi tutulan numuneler sonrasinda aseton ile ultrasonik olarak
temizlenmistir. Karbon malzemelerin ilk karbonizasyon sonrasi yogunluklar1 Arsimed prensibi ile dl¢tilmiistiir
(Tablo 1).

Yogunluklart Tablo 1’de verilen karbon malzemelerde %75 grafit igeriginde yogunluk degerlerinin daha yiiksek
olmasi nedeniyle bu malzeme grubu se¢ilmistir. Bu grupta bulunan numunelere A grup ismi verilmistir. A grubu
numuneden %1 gliserol igeriginde Al, %3 gliserol igeriginde A3 ve %5 gliserol igeriginde A5 olarak anilacak
olan numunelerin her birinden 3’er numune alinmigtir. Al, A3 ve A5 numuneleri birinci karbonizasyon
asamasinda kontrol numunesi olarak birakilmis, A1 F, A3 F ve A5 F numunelerine karbonizasyon sonrasi furfuril
alkol ile infiltrasyon islemi [6] ve ikinci karbonizasyon islemi yapilmistir. A1 EPI F, A3 EPI F ve A5 EPI F
numunelerine ise elektroforetik infiltrasyon yontemi ile SiC partikiil takviyesi yapilmis, ardindan furfuril alkol
infiltrasyon islemi uygulanip ikinci karbonizasyon islemi yapilmistir. Yapilan deneysel ¢alismalar sonucu [7]
elektroforetik infiltrasyon i¢in uygun sartlar 0,5 g sodyum poliakrilat ylizey aktif madde ve %1 SiC partikiil takviye
orami ve saf su ile hazirlanan infiltrasyon siispansiyonunun mekanik karistiricida 1 saat siire ile karistirilarak elde
edildigi belirlenmistir [8]. Anotta karbon numune ve katotta paslanmaz celik plaka kullanilarak 60 V, 10 dakika
parametreleri ile elektroforetik infiltrasyon islemi yapilmistir. Tablo 2°de ozellikleri belirtilen numunelerin
yogunluk dl¢iimii sonrasinda 1 kgf yiik altinda Vickers indentasyonu ile sertlik 6l¢timleri yapilmistir. Mikroyapisal
karakterizasyon ise 151k mikroskobu ile gergeklestirilmistir.
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Tablo 1. Birinci Karbonizasyon Islemi Sonrasi Yogunluk Degerleri (g/cm?)

Icerik % 1 Gliserol % 3 Gliserol % 5 Gliserol
°/*:)2575Cgr‘;‘gt es 1,406 (A1) 1,395 (A3) 1,343 (A3)

Tablo 2. Karbon Numunelerin Ozellikleri ve Numunelere Uygulanan Islemler

Uygulanan islem Basamaklar

Numune icerigi Numune .
gerig Kodu Birinci SiC  Furfuril Alkol ikinci
Karbonizasyon = EPI  Infiltrasyonu Karbonizasyon
%25 Carbores, %75 Grafit, Al + ) ) i
%1 Gliserol
%25 Carbores, %75 Grafit,
%1 Gliserol AL'F + B + +
%25 Carbores, %75 Grafit,
%1 Gliserol AL EPTF + + + +
%25 Carbores, %75 Grafit, A3 + ) ) i
%3 Gliserol
%25 Carbores, %75 Grafit
> ’ + - + +
%3 Gliserol A3F
%25 Carbores, %75 Grafit
> ’ + + + +
%3 Gliserol A3 EPTF
%25 Carbores, %75 Grafit, AS + ) ) i
%5 Gliserol
%25 Carbores, %75 Grafit,
%>5 Gliserol ASF + B + +
%25 Carbores, %75 Gratfit, A5 EPIF + + + +

%5 Gliserol

3 BULGULAR

Bu calismada birinci karbonizasyon islemi uygulanmis olan Al, A3 ve A5 numunelerinin yogunluk degerleri
kargilagtirtlmistir. Tablo 1 ve Sekil 1’e gore bu grup numunelerde % gliserol orani arttik¢a yogunluk degerleri
azalmaktadir. Karbonizasyon isleminde sicaklik arttikca malzemede belirli bir hacim kaplayan gliserol
buharlasarak yapidan uzaklastig1 i¢in numune hacminde gézeneklerin olusmasina neden olabilmektedir. Baglayici
olarak kullanilan gliseroliin %1 oraninda kullanilmasinin uygun olabilecegi diistiniilmektedir.

Furfuril alkol infiltrasyonu yapilmis ve ikinci karbonizasyon uygulanmis olan A1 F, A3 F ve A5 F numunelerinde
yogunluk ilk konuma gore her 3 grupta da beklendigi gibi artis gdstermistir. SiC partikiillerinin elektroforetik
infiltrasyonu ile numunelerde yogunlugun artmast beklenmektedir. Her 3 grup numunede de yogunluk
elektroforetik infiltrasyon islemi ve ikinci karbonizasyon islemi sonrasi artis gdstermistir. En yiiksek artis A3
grubunda A3 EPI F numunesinde gerceklesmistir.
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Numune Kodu

Sekil 1. Numunelere Ait Yogunluk Degerleri (g/cm?)
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ASF

AS EPIF

Numunelerin birinci karbonizasyon sonrasi furfuril alkol infiltrasyonu gergeklestirilmis ve elektroforetik
infiltrasyon sonrasi furfuril alkol infiltrasyonu gergeklestirilmis gruplarda, ikinci karbonizasyon islemi sonrasinda
1 kgf yiik altinda dlciilen Vickers sertlik degerlerine ait grafik Sekil 2°de verilmistir. Elektroforetik infiltrasyon
islemi ile tim numunelerde sertlik artis1 gozlenmistir. Artan gliserol oraninda sertlik degerlerinde diisiis meydana
gelmistir. Bu durumun yogunlukla benzer iliskiden dolayr malzemede artan gozeneklilik nedeniyle meydana
geldigi diisiiniilmektedir. Uzerinde durulmasi gereken noktalardan biri de numunelerin sertlik degerleridir. Elde
edilen en yiiksek sertlik A1 EPD F numunesine ait 10,9 HV ortalama sertlik degeridir. Genel malzeme gruplariyla
karsilagtirildiginda oldukga diigiik olan bu sertlik degerlerinin, numunelerin yapisinda %75 oraninda grafit

bulunmasindan kaynaklandig: diisiiniilmektedir.

12
11

—_
(=)

Sertlik HV,
[e] —_ [\S] W BN (9] (@)} 3 o] O

A1 EPIF A3 F A3 EPIF

Numune Kodu

Sekil 2. Numunelere ait ortalama sertlik degerleri (HV)
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Numunelere ait 5x biiyiiltme oraninda alinmig olan 1g1k mikroskobu goriintiilerinde, siyah renkli bolgeler
gozenekleri gostermektedir. Sekil 3.b’de kirmizi ok ile gosterilen bolge ise gdzenek igerisine niifuz etmis olan
karbonize olmus furfuril alkol bolgelerini gostermektedir. Gri renkli goriinen diger bdlgeler ise amorf karbon
yapisindadir. Sekil 3, 4 ve 5’te verilen Al F, A3 F ve A5 F mikroyapilarinda gézenek oraninin A1 EPI F, A3 EPI
F ve A5 EPI F mikroyapilarindan daha yiiksek oldugu goriilmektedir. Elektroforetik infiltrasyonun numune
mikroyapisinda 151k mikroskobu ile belirlenebilecek bir degisim gdstermemesi nedeniyle SiC bulunan bolgelerin
tespiti i¢in elektron mikroskobu ile ¢aligmalar yapilmasi planlanmaktadir.

= % 55 -~ - o N : " X : S Y S R
Sekil 3. (a) A1 F numunesine ait 151k mikroskobu goriintiisii (5x), (b) A1 EPI F numunesine ait 151k mikroskobu
goriintiisii (5x)

sine ait 151k mikroskobu goriintiisii (5x), (b) A3 EPI F numunesine ait 151k mikroskobu
gOriintiisi (5x)

Sekil S. () A5 F numunesine ait 1$k mikroskobu goriintiisii (5x), (b) A5 EPI F numunesine ait 11k kroskobu
goriintiisii (5x)
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4 SONUCLAR

Karbon malzemelerin iiretiminde birden fazla yontem uygulanmaktadir. Bunlardan biri siv1 prekiirsor infiltrasyon
islemidir. Her infiltrasyon isleminden sonra prekiirsoriin karbona déniismesi i¢in karbonizasyon islemi ¢ok diisiik
1sitma hizlarinda ve inert atmosferde uygulanmaktadir. Karbon malzemeden beklenen yogunluk elde edilene kadar
infiltrasyon ve karbonizasyon islemlerinin tekrarlanmasi gereklidir. Bu islemlerin tekrarlanmasi ise iiretim
yontemini zaman ve maliyet agisindan dezavantajli hale getirmektedir.

Bu ¢alismada karbon malzemelerin iiretiminde zaman ve maliyet agisindan iiretim siireci optimizasyonu yapilmak
istenmistir. Elde edilen veriler iiretim yonteminde elektroforetik infiltrasyon igleminin, iiretimin bir basamaginda
sagladig1 avantajli 6zellikleri ortaya koymaktadir. Elektroforetik infltrasyon islemi, daha az ¢evrim sayisinda
istenen seviyede yogunluk elde edilebildigi takdirde karbon malzeme iiretiminde kullanilabilecektir.
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