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1. Bevezetés, célkitiizések

A kompozitok olyan mesterségesen eldallitott, mikroszkopikusan Osszetett szilard
anyagok, amelyeket tobb —egyedi anyagként is alkalmazhaté— kiilonbdzé alapanyag épit fel.
A kompozitok jellemz6i tehat az Oket alkotd anyagok (matrix és erdsitd fazisszal vagy
részecske) sajatossagaibol kombinalédnak azok térfogataranydnak megfeleléen. A
tulajdonsdgok természetesen az erdsités tipusatol, morfologidjatol és elrendezddésétol
(eloszlasatol) is fliggnek. Fontos, hogy a kiindulasi anyagok tulajdonsagainak halmazabol
elotérbe keriiljenek a kompozitok alkalmazhatdsagat noveld jellemzok (pl. szivossag, magas
szakitoszilardsag, ugyanakkor kis tomeg ¢&s slriiség), mig a tervezett felhasznalas
szempontjabol gatlo tényezdk keriiljenek hattérbe (pl. alacsony folyashatar).

A kompozitok egyik legfontosabb része a matrix és az erdsités kozott huzodo
hatarfeliilet. Fontos szerepe van a kompozitokat ért igénybevételek hatdsainak kozvetitésében.
Ha a hatarfeliilet megfeleléen miikddik, a kompozit képes ellenallni akar htzasnak, akéar
nyirdsnak stb. nagyobb eréhatdsok esetén is. A hatarfeliilet akkor miikddik jol, ha a métrix és
az erdsités kozott megfeleld nedvesités alakul ki az eléallitas sordn, illetve minimalis, de
sziikségszerll kémiai reakcio képes lezajlani a két alapanyag kozott.

A kisérletek soran harom kiilonb6z6 tipusu, karbon szallal erdsitett aluminium matrixt
kompozit eléallitasaval, és az AIl/C hatarfeliilet vizsgalatdval, Osszetétel elemzésével
foglalkoztam. Minden esetben metallosztatikus (kisnyomdsos) infiltracios eléallitdsi modszert
alkalmaztam. Ahhoz, hogy a matrix és az erdsités kozott megfeleld kapcsolat j6jjon 1étre,
minden esetben vegyszeresen feliiletkezeltem a karbon szdlakat az infiltraciot megel6zden.

A munka elején felmeriilt a kérdés, vajon milyen technologiai paraméterek lesznek
megfelelok? Hogyan helyezzem el a karbon szalak kotegeit, hogy hasznalhato el6format
alkossanak az ontéshez? Vajon tényleg zajlik-e le kémiai reakci6 a hatarfeliileteken? Milyen

cre

milyen atalakuldsokon mennek keresztiil? Milyen szerepe van a hdkezelésnek?

Ezek alapjan az értekezés fo célkitiizése az volt, hogy karbon szdlas, aluminium
matrixu kompozitok metallosztatikus infiltracios modszerrel, laboratoriumi kériilmények
kozott torténo eloallitasanak lehetoségeit vizsgaljam és optimalizaljam az eloallitdsi
paramétereket. Széleskoriien jellemezzem az altalam eldallitott kompozitok hatarfeliiletét.
Megadjam, hogy milyen vegyiiletek képzodnek, milyen feltételek mellett, milyen osszetétellel,
és milyen morfologia a legjellemzobb. Megvizsgaljam, hogy hokezelés hatasara a vegyiiletek

osszetétele, elhelyezkedése és alakja valtozik-e.



2. Az elvégzett kutatas rovid dsszefoglalasa

A bevezetésben emlitést tettem arra, hogy a kompozitok egyik legfontosabb része a
hatarfeliilet. Leglényegesebb dolog, hogy a hatérfeliileten megfeleld nedvesités alakuljon ki,
illetve nagyon fontos bizonyos minimalis kémiai reakciok lejatszodasa is a két anyag kozott.

Eppen ezért a kisérleteket megelézGen termodinamikai szamitasokat végeztem, hogy
megbecsiiljem, a hatarfeliileteken megy-e végbe kémiai reakcio, és milyen termékek
keletkeznek. Irodalmakbol ismert, hogy az aluminium olvadék szinte semmilyen kerdmiat
nem nedvesit a feliiletén elnytlé oxidréteg miatt, ezért a karbon széalakat az infiltraciot
megeldzden feliiletkezeltem. A feliiletkezelést vegyszeres bevonassal végeztem (K,ZrFs és
K>TiFs). A modszer a K,ZrFs vegyliletre irodalombol szdrmazik, a K,TiFs-ot pedig azért
alkalmaztam a kisérletekben, hogy megallapitsam, mennyire tér el a hatdsmechanizmusa a
K>ZrFs-étol. Ennek oka, hogy a K,TiFs vegyszer nagysagrendekkel olcsobb. Ez fontos
szempont lehet az eldallitas soran, foleg akkor, ha a két vegyszer hatdismechanizmusa hasonlo.

A szamitdsokban az igy eldallt rendszer termodinamikai folyamatait ,,vizsgaltam”. A
kompozit eldallithatosdga szempontjabdl pozitiv eredményt kaptam. Az eredmények alapjan
végbemennek minimalis kémiai reakciok a hatarfeliileten. Azt is megbecsiiltem, hogy a
K>TiFs Osszegképleti vegyszert alkalmazva milyen reakciok zajlanak. A termodinamikai
szamitasok alapjan szamottevd eltérés nem mutatkozott a két vegyiilet (KoZrFs és K TiFy)
hatdasmechanizmusa kozott.

A kisérletek soran harom kiilonboz6é kompozitot allitottam el6 a geometria
optimalizalasa  érdekében.  Eldszor un.  hibridszerkezeteket  Ontottem, melyek
makroszkopikusan Osszetett anyagok, és kiilonbozé tipust kompozitokbol allnak. A
hibridszerkezeteket A/,Cu/Al in-situ kompozit és Al/Cy kompozit épitette fel. Szamos
mennyiségli hibridszerkezet eldallitdsa sordn sikeresen optimalizaltam az eldallitas
paramétereit, és az infiltraciot reprodukdlhatova tettem. Az eléforma eldmelegitésének
hémeérsékletét 650-680°C-ra, mig idejét 12-15 percre Aallapitottam meg. Az olvadék
hémérsékletét mindig 900-930°C kozott tartottam. Az erdsitd szalak lokalis mennyiségének
¢s homogén eloszlasanak optimalizalasa érdekében a hibridszerkezetek szerkezeti vizsgalatat
¢és elemzését kovetden Uj eléformat terveztem. A hibridszerkezetekben jellemzd, a henger
alakii minta hossztengelyére merdleges szaliranyt a minta hossztengelyével parhuzamos
elhelyezésre valtoztattam.

A hatérfeliiletek elemzései soran az el6z6 kisérletsorozat eredményeihez hasonldakat

kaptam, de a szerkezetvizsgalatokbol azt tapasztaltam, hogy a szalel6forma javitasra szorul. A



szalak nedvesitése és a kémiai kapcsolat szempontjabol jobbnak, mig a szalak eloszlasat
tekintve negativabbnak bizonyult a masodik eléforma.

Utolsé [épésben jutottam el a megoldashoz: a karbon szalak kotegét a vegyszeres
feliiletkezelést kdvetden viasszal vontam be. A viasz az olvadék ontéséig megfeleld iranyban
¢s tavolsagra tartotta a feliiletkezelt karbon széalakat, majd az ontés pillanataban elbomlott, s
helyét az olvadék toltstte ki. igy megfelelden végbemehettek a reakciok.

Az eldallitasi paraméterek optimalizalasaval parhuzamosan szerkezeti vizsgalatokat és
elemzéseket végeztem. Elsd 1épésben DSC berendezésben modelleztem mind az
Al/K>ZrF¢/Cr, mind az Al/K,TiFs/Cr kompozitok hatarfeliileteit. A vizsgalat soran a ,,valodi”
kompozit anyagait kevertem 0Ossze, és helyeztem be a DSC berendezésbe, ahol 20°C-rol
690°C-ra hevitettem, 10 percig izoterman tartottam, majd lehiitdttem a mintat. Ekozben
felvettem az atalakuldsokat kisérd energiavaltozasok gorbéit, és értékelést végeztem. A DSC
kompozit mintak szerkezetét és kémiai 0Osszetételét scanning elektronmikroszkoppal
vizsgéltam, ¢és mikroszonddval elemeztem. A tovabbiakban a DSC-ben eldallitott kompozit
modellek ¢és a valdodi kompozitok kémiai Osszetételét elemeztem rontgendiffrakcios
modszerrel.

A kovetkezOkben Ontott ¢és az Ontés utdn hokezelt mintdk scanning
elektronmikroszkopos vizsgalatat €s mikroszondas elemzését végeztem el. Az Osszetételt
tekintve az el6zdekkel megegyezd eredményeket kaptam, és fontos megallapitasaim sziilettek
a hokezeléssel kapcsolatban is. Az Osszetételi elemzéseket tekintve utolsd Iépésben
megvizsgaltam a kompozitok hatarfeliiletét transzmisszios elektronmikroszkoppal is. A
20.000x-es, illetve 60.000x-es nagyitasu felvételek, a TEM-EDS elemzések és az
elektrondiffrakcios vizsgalatok eredményei —az el6z0 vizsgalati eredményekhez hasonloan—
bizonyitottdk szdmomra, hogy a termodinamikai szamitds, a becslés a folyamatok
végbemenetelére, a kémiai reakciokban keletkezd elemekre, vegyiiletekre tekintve helytallo.

A vizsgalatok utolsd fazisdban képelemzd berendezéssel szerkezetvizsgalatot
végeztem. Mértem a szalak morfoldgiai paramétereit, eloszlasat jellemeztem, és kapcsolatot
kerestem a szdlak tavolsdga és a kozottik 1évé matrix térfogat Osszetételére vonatkozdan.
Fourier transzformacié segitségével morfologiailag jellemeztem a transzmisszios

elektronmikroszkopos felvételeken lathatd, az A//C hatérfeliileten kialakult vegytiletfazisokat.



3. Az értekezés tézisei

1. A hatarfeliiletek lehetséges kémiai folyamatai

1.1. Az Al / K>ZrFs / C rendszer termodinamikai szamitasai alapjan megéllapitottam,
hogy a karbon szal és a K,ZrFs vegylilet hatarfeliiletén kémiai reakcido nem jatszodik le.
Igazoltam, hogy a vegyszer és az aluminium hatarfeliiletén biztosan zajlik le kémiai reakcio,
melynek soran Al:Zr intermetallikus vegylilet és egy kétkomponensili, 40mol% A/F;-at
tartalmazd KF-AIF'; rendszer (K3AIFs + AlF3) keletkezik. Valdszintsithetd, hogy a keletkezd
fluoridos so6olvadék feloldja az aluminium feliiletén 1évo oxidréteget (amely a nedvesitést és a
kémiai reakcidkat gatolja), igy az aluminium atomi szinten is kapcsolatba keriilhet a karbon
szallal. A termodinamikai szamitdsok alapjan A4/L,C; vagy ZrC képzédik az Al/C
hatarfeliileten. (Ebben az esetben a részt vevd anyagok képzddési szabadentalpia értékeinek
bizonytalansaga miatt egyértelmii eredmény termodinamikailag nem adhato.) Barmelyik fazis
keletkezik azonban, a hatarfeliileten végbemennek a minimalis, sziikségszerti kémiai
reakciok, melyek biztositjak a megfelelé nedvesitést és kémiai kapcsolatot a két alapanyag
(aluminium és karbon) kozott.

1.2. Az Al / K;TiFs / C rendszer termodinamikai szamitdsaival igazoltam, hogy a
K>TiFs vegyszer és a karbon szal hatarfeliiletén nem megy végbe kémiai reakcid. A K3A/Fs-
AlF; rendszer ebben az esetben is jelen van, és emellett még A/37i is keletkezik. A

hatarfeliileten 7iC, és nem 4/,C; képzddésével kell szdmolni.

2. A hatarfeliiletek kémiai datalakuldsai

2.1. Az Al/K>ZrFs/Cr kompozit és az Al/K,TiF¢/Cy kompozit fizikai modelljét DSC
berendezés segitségével elemeztem. Megallapitottam, hogy az eldallitds szempontjabol
lényeges 400-900°C hémérséklet tartomanyban a K,TiFs vegyiilet kevesebb allotrép
atalakulast mutat, mint a K,ZrF,, ezért ebben az esetben a DSC gorbe konnyebben
értelmezhetd.

2.2. A minték olvadasat mindkét esetben egy-egy exoterm lezajlasu reakcio eldzi meg,
amely a K>ZrFs esetén egyértelmii maximummal rendelkez6 csuccsal, mig a K,TiF esetében
egy lapos gorbével jelentkezett. A K,TiF €s az Al kozott mas iranyu reakcid zajlik le, mint a
K>ZrFs esetén. Hevitéskor kb. 550°C—ig azonban egyik vegyiilet sem 1ép reakcioba az
aluminiummal.

2.3. A szilardulas kezdeti fazisdban az Al reakcidba lépett a K,TiFs-tal, mert a
szilardulast egyértelmiien két csucs jelzi. Ez azt igazolja, hogy tobb fazis szilardult meg, tehat

a K>TiFs oldott az aluminiumbol. A K,ZrFs esetében a szilardulast egy cstcs jeloli a



vegyszer-aluminium gorbén, ami arra utal, hogy a K>ZrFs nem oldott az aluminiumbél, egy
fazis szilardult meg. A szilardulas befejezodéséig mindkét vegylilet esetében még egy-egy

fazis szilardulasa allapithatdo meg a DSC gorbék alapjan.

3. A hatarfeliileteken kialakulo kristalyos fazisok

3.1. A rontgendiffraktogramok alapjan megallapitottam, hogy az eldallitas
koriilményeitdl fiiggetlentil képzddik A/3Zr, illetve Al;3Ti vegyiilet fazis. Az Al;Zr, illetve Al;Ti
vegyiilet fazisok képzddése a DSC kompozitokban teljesen nyilvanvald, hiszen ezek a
vegyiiletek akkor képzddnek, amikor a Zr/Ti ,talsulyba keriil” a reakcioban. A
hibridszerkezetben valdsziniileg ez volt tapasztalhato.

3.2. K-oxidot (K'302) csak a DSC kompozitokban talaltam, mind a K>ZrFs-tal, mind a
K>TiFg-tal végzett kisérlet esetében, és ZrO,-t is csak a KyZrFs-ot tartalmazdo DSC
kompozitban azonositottam. A ZrO, jelenlétét irodalmak emlitették AlI/K,ZrFs/Cy
kompozitokban. Ezzel kapcsolatban eltérést tapasztaltam az irodalomtél, én a wvalodi
kompozitokban nem azonositottam ZrO-t, csak a DSC kompozitokban, ahol a vegyiiletek
tulzott mértéki jelenléte igazolja, hogy a K,ZrFs oxidacidjanak eredményeként jelenik meg.
A ZrO; képzdédése is nagyon érzékeny a résztvevd elemek aranyara, mennyiségére, esetleg a
végbemend kémiai reakcidk sorrendjére is.

3.3. AL,C; vegyiiletfazist csak a valodi, ontott hibridszerkezetben talaltam. Az 4/,C;
jelenléte az Al/K,ZrF«/Crkompozitban eleget tesz a becslésnek.

34. A K,TiFs-ot tartalmazd modellben azonositottam két komplex 0Osszetételi
kristalyos fazist, mig a K,ZrFs-os mintdban nem talaltam hasonl6 Osszetételi vegyiileteket. A

vegyliletek Osszegképlete a kovetkezd: K3AIF, illetve KgTi30,F 6.

4. Ontott és hékezelt AL/Cy kompozitok szivetszerkezete

4.1. Ontdtt és hokezelt hibridszerkezeteket vizsgdlva megallapitottam, hogy SEM és
SEM-EDS eredmények alapjan szamottevd kiilonbség a K,ZrFs és a K,TiFs vegyszerek
viselkedése kozott nem jellemzé. A mintdk EDS pontelemzése alapjan ugyanis
megallapitottam, hogy a Zr/Ti jelenléte a vegyiilet agglomerdtumokban minden esetben
kimutathat6 volt. Az Al (matrix) és a Zr/Ti utan a Cu volt kimutathatd legtobb esetben a
vegyiiletfazisokban, ami az 4l/Al,Cu (in-situ kompozit) szerves részét képezte. Ha az elemek
mennyisége alapjan rangsorolok, az oxigén a kovetkezd. Jelenléte alatdmasztja a fazisok
kiilonboz6 oxid-tartalmat. A K elem mindig a szalak kdzott maradt sok, rideg fazisok vagy a
porusok melletti matrix térfogat alkotoeleme volt. A C is felfedezhetd volt a szalak kotegei

kozott elhelyezkedd vegytiletcsoportokban is. Az elemzés nem vegylileteket, csak elemeket



mutat ki, igy az ALC; jelenlétét ez kozvetve igazolja. A F nagyon kevés helyen volt
értékelhetd, de ott nagy intenzitdssal jelent meg.

4.2. Hokezelt mintdk eredményei alapjan megéllapitottam, hogy az ontést kdzvetleniil
kovetden keletkezd vegyliletek Osszetétele ugyanaz, mint a nem hdkezelt mintakban,
elhelyezkedésiik azonban kiilonbozik.

4.3. Hosszuszalas kompozitokat vizsgalva SEM-EDS mérésekkel igazoltam, hogy a
szalak kotege altal bezart matrix térfogatban a feliiletkezeld vegyszernek semmilyen
alkotdéeleme nem volt analizdlhatd. Arra kovetkeztettem, hogy a viasz olvadasa és tavozasa
kozben eldsegitette az Ontés és a szilardulds sordn keletkezett vegyszer agglomeratumok
mozgasat a minta felszine felé.

4.4. Az AlK,ZrFg¢/Cr hibridszerkezet Al/C hatarfeliiletét vizsgalva, 20.000x-es
nagyitasu TEM felvételeken az Al/C hatarfeliileten harom kiilonb6z6 morfoldgiaja kristalyos
fazist kiilonitettem el, melyeket alakjuk alapjan palcikanak, gombszeriinek és fiizérnek
neveztem el. A fazisok TEM-EDS elemzési spektrumai alapjan megallapithatd, hogy a
jellemz0 Osszetételll részbdl all. A fazis Al-ot, Zr-ot tartalmaz, de a vizsgalt pontokban eltérd
Osszetételben. Masrészt a fiizér alak ugyancsak tartalmaz Al-ot és Zr-ot is, de mennyisége
alapjan az Al mellett a K jellemzd. Végiil, a palcikak A/-ot, Zr-ot tartalmaznak, Osszetételiik
alapjan 3:1 aranyban. Ez aldtdmasztja az elOzetes szamitdsokat, miszerint az Al;Zr vegylilet
alkotoelemeinek spektruma lehet.

4.5. Al/K,ZrFs/Cr hibridszerkezeten végzett elektrondiffrakcios  vizsgalatok
eredményei alapjan megallapitottam, hogy a keletkezett vegyiiletfazisok egyike a~-KZrF's.

4.6. Megallapitottam, hogy a hdkezelt mintakban a karbon szalak teriilete, keriilete
kisebb, mint a nem hdékezelt mintdkban. Ennek magyardzata az, hogy a hoékezelés alatt a
hatarfeliileten megindult a diffizid, és kiilonb6zé kémiai reakcidok indultak be. A szalak
elkezdtek oldodni 0j vegyiiletek képzddése kozben. Ezzel parhuzamosan a korszerliség
értekeik csokkentek.

4.7. SEM-EDS mérések alapjan megallapitottam, hogy a feliiletkezeld vegyszer ontés
kozben végbemend kémiai reakcioibdl visszamaradd rideg vegyiilet fazisok elhelyezkedése
Osszefliggésben van a K jelenlétével. Igazoltam, hogy a szalak tavolsaganak latoterenkénti
novekedésével a K részaranya csokkend tendencidt mutat, azaz novekvd szaltavolsaggal
csokken a K részaranya a térfogatban. Megallapitottam, hogy létezik egy maximalisnak
tekinthetd szaltavolsdg (maximalis térfogat), amitdl nagyobb értékek esetén a K mennyisége

mar nem novekedett; ez 18,5 um volt.
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