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Kivonat

A kutatds sorén Ujszerii, mechanikailag robusztus kerdmia-grafén multifunkcionalis nanokompozitokat
allitottunk eld. Az 0, tobbrétegii nanokompozitok a hagyomdnyos portechnoldgian (6rlés és szinterelés)
alapulé optimalizalt mikroszerkezetekkel jellemezhetdk, és elonyosebb multifunkcionalis tulajdonsagokkal
rendelkeznek az eddig eldallitott funkciondlis keramidkhoz képest. A tobbrétegii  kerdmia-grafén
nanokompozitok szerkezeti, mechanikai és funkciondlis tulajdonsigainak optimalizalasat a kisérleti
paraméterek, az 0sszetétel és szerkezet szisztematikus vizsgélata alapjan végeztik el. A kéziratban a tobbrétegii
keramia-grafén nanokompozitok eléallitisat, szerkezeti és mechanikai tulajdonsdgainak Osszefiiggéseit
targyaljuk.

Abstract

In this study we produced new, mechanically robust ceramic-graphene multifunctional nanocomposites. The
new multilayer nanocomposites are characterized by optimized microstructures based on traditional powder
technology (grinding and sintering) and have more advantageous multifunctional properties compared to the
functional ceramics produced so far. The optimization of the structural, mechanical and functional properties
of the multilayer ceramic-graphene nanocomposites was performed based on the systematic investigation of
the experimental parameters, composition and structure. In this work we discuss the fabrication of multilayer
ceramic-graphene nanocomposites and the relationships between their structural and mechanical properties.
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1. BEVEZETES

A tobbrétegii keramia kompozitok kétféle anyagminéségii keramiabol &llnak. Ezek a keramiak
egymasban oldhatatlan részekb6l tevodnek Ossze és szimmetrikusan egymasra épiil6 rétegekbdl allnak [1].
Ezeket az anyagokat tobbrétegii, gyenge hatarfelilettel vagy éppen erés interfésszel rendelkez6
kompozitokként ismerjuk. Réteges kerdmia alapli kompozitokat allitottak el6 Clegg és munkatarsai [2].
Nagyon vékony grafitrétegek segitségével gyenge interfészeket illesztettek be a szilicium-karbid lemezek
kozé, és igy olyan kompozitot kaptak, amelynek javultak torési tulajdonsagai. A miiszaki keramiak - Ggymint
a szilicium-nitrid (SisN4) vagy szilicium-karbid (SiC) — f6 jellemz6i a kivald mechanikai és kémiai
tulajdonsagaik és magas hdmérsékleten valo alkalmazhatosaguk. Ugyanakkor a SisN4 az egyik legigéretesebb
szerkezeti kerdmia, mivel szdmos mas elényos tulajdonsaggal is rendelkezik, példaul kivalo hésokkallésaggal,
j6 triboldgiai és kopasi tulajdonsagokkal [3-5]. A szilicium-nitrid kerdmiadk mechanikai tulajdonsagai
nagymértékben fliggnek az elballitas, igy az Orlés, préselés és nagynyomast gazszinterelés soran kialakulo
mikrostruktarajuktdl [6-8]. A kerdmia mechanikai tulajdonsagai Ugynevezett szivossigot noveld, erdsitd
anyagok adalékolasaval javithatok. Igy példaul a cirkénium-dioxid (ZrO), mint a keramia matrix maésik
Osszetevéje, a fazisatalakulassal szivossagot ndveld (transformation toughening) hatas kdvetkeztében nagyon
nagy szivossagot képes elérni [9-12]. Balazsi és munkatarsai tobbfali szén nanocsoéveket [13] és tobbrétegii
grafént [14] hasznaltak erdsité fazisként a SisNs keramiakban. Az ilyen tipusu grafén-szdrmazékokat
grafitporbol allitottak el6 nagy hatékonysagu attritor 6rléssel, és tobb rétegii, legfeljebb 40 nm vastagsaghi 2D
grafén lemezkékbdl épiiltek fel [14]. Rincon és munkatarsai grafén-oxiddal vagy szén nanoszalakkal erdsitett
aluminium-cirkonium-oxid kompozitok mechanikai tulajdonsdgait és elektromos vezet6képességét
tanulmanyoztak [15]. Mechanikai tulajdonsagaik mérsékelten valtoztak a keménység enyhe csokkenesével és
a kompozitok torésallésaga kissé novekedett. A szendvics-szerii vagy réteges keramia a monolit keramia
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lehetséges helyettesitje lehet, a kivalo tulajdonsagai miatt a legkiilonb6z6bb alkalmazasokban. Ezeket a
keramidkat a magas hémérsékleten is kivalo hajlitdszilardsaguk, az ultramagas homérsékleteken is kivald
ablacios és utésallosaguk miatt hasznalhatjak hészerkezeti anyagokként, repiildipari, autdipari vagy éppen
orvosbioldgiai alkalmazésokban a monolit keramia helyettesitéjeként [16, 17]. Kisérleti munkank soran 5 és
30 tomeg% tobbrétegti grafént tartalmazo 5 illetve 7 rétegii SisN4 laminalt kerdmia kompozitokat allitottunk
el6 meleg izosztatikus préseléssel (HIP). Vizsgéltuk a grafén adalékolas homogenitasat valamint az
alacsonyabb és magasabb graféntartalmi rétegek szerkezetének és helyzetének a végs6 mechanikai
tulajdonsagokra gyakorolt hatasat.

2. KISERLETI RESZ

2.1. Keramia porkeverék készitése és szinterelése

Matrixanyagként kereskedelmi forgalomban kaphat6 alfa-szilicium-nitrid port (a-SisNs, UBE Corp.
Japén) hasznaltunk. 90 tomeg% a-SisNa, 4 tdmeg% Al,O3 (Alcoa, A16) és 6 tomeg% Y.0s; (HC Starck, C)
tartalmd alappor keveréket cirkoniumoxid keverékorongokkal és ZrO, érlégolyokkal (1 mm), 750 cm-es
cirkénium-oxid tartalyban 6roltiik (Union Process, 01-HD/HDDM). A rendkiviil hatékony 6rlési eljarast nagy
fordulatszammal, 3000 fordulat/perc, 5 6ran &t etanolban hajtottuk végre. Az 6rlési eljaras soran cirkdnium-
oxid részecskéket épitettink be a SisN4 alapu matrixba, amelyek a cirkonium-oxid golyok ellen6rzott
kopasabol szarmaztak. A grafént a keverési folyamat kezdetén két koncentracioban adtuk a porelegyhez 5
tomeg% és 30 tdmeg%-ban. A meleg izosztatikus préselést (HIP) nitrogén atmoszférdban 1700 ° C-on, 20
MPa gaznyomason, 3 6ra héntartassal végeztik.

2.2. Mintak mindésitése

A szinterelt mintdk slriiségét Archimédesz modszerrel hataroztuk meg. A szinterelt mintak
toretfellleteinek morfoldgidjat pasztazé elektronmikroszképpal (SEM / FIB Carl Zeiss 1540XB) 5 kV
gyorsito feszliltség segitségevel vizsgaltuk. A mechanikai tulajdonsagokat, a hajlito szilardsagot 3- és 4-pontos
toréstesztekkel, 10 kN nyomofejjel ellatott Instron 5966 készUlék segitségével hataroztuk meg.

3. EREDMENYEK ES KIERTEKELESUK

3.1. Szerkezeti jellemzék

A referencia és a réteges szendvicsszerkezet vazlatos modelljét és az eldallitott 5 rétegi, illetve 7 rétegi
kompozitokat az 1. dbra mutatja be. Az egyes keramia rétegek atlagos vastagsadga 30 témeg% grafént
tartalmazo lamindlt rétegben ~ 1,3 mm és 5 tdmeg% graféntartalom mellett ~ 0,8 mm volt.

1. &bra. A referencia vazlatos modellje (a-5 témeg% grafén, b-30 tdmeg% grafén) és szinterelt laminalt
szendvicsszerkezet 5 rétegii (c), illetve 7 rétegii (d) kompozitok.

A tobbrétegii keramiak eléallitasanal gyakran eléfordul, hogy a keramia rétegek nem kell6en
szinterelédnek illetve illeszkednek egyméashoz, elsGsorban a gyenge interfésszel jellemzett kompozitok
esetében [1]. A SisN4 alapi kompozitok esetében a szintereléshez hasznalt oxidadalékok megeldzik ezt a
problémat. Masrészt a multiréteg hasonld alrétegekbdl all, csak a graféntartalom kilonbozik. A hosszl
szinterelési folyamat (3 6ra) alatt a helyileg agglomeralddott grafén miatt a szinterelés nem volt teljes, mig a
SisN4 alapt matrix jol szinterel6détt. Ezt a megfigyelést a stirtiségmérések is aldtamasztotték (1. tablazat).

1. tblazat: A referencia mintak és szinterelt laminalt 5 rétegii, illetve 7 rétegli kompozitok stirisége.
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Minta plétszélagos-/ Pvalés / ~¢ /
gcm’® gem’® %*

Ref. 1, 5 tdmeg% 2,70 3,78 38
grafén

Ref. 2, 30 tdmeg% 1,84 3,50 66
grafén

Laminalt 5 rétegli 2,01 3,59 61

Laminalt 7 rétegili 1,99 3,60 62

*atlag stiriségbdl szamitva.

A minték porozitasat az alabbi egyenlet segitségevel szdmitottuk:

¢ — Pvalés—Platszélagos % 100' where pfoly.:0,997 glcms. (1)
Pvalés—Pfoly.

3.2. Mechanikai jellemzok

A referencia, 5 és 7 rétegii szendvicsszerkezetek 3 és 4 pontos hajlitasi szilardsagat mutatja be a 2.
tablazat. A monolitikus B-SisNs mintdk ~ 549 + 23 MPa 3 pontos hajlitasi szilardsagot mutattak [14]. Az
irodalomban a SisN4/ZrO, kompozitok torési szivossaga 5,8-rél 7,1 MPa m?-re nétt a ZrO, tartalom
novekedésével, ami értelmezhet6 a B-SisNa in situ képzédése és a fesziiltség hatasara végbemend ZrO-
tetragonalis-monoklinikus transzformacié szivossagi mechanizmussal [12].

2. tablazat: A referencia mintak és szinterelt laminalt 5 rétegt, illetve 7 rétegli kompozitok hajlito
szilardsaga.

Minta 3 pontos 4 pontos
hajlitasi hajlitasi szilardsag
szilardsag (MPa) (MPa)
Ref. 1, 5tdmeg% grafén 264 £ 18 212 £13
Ref. 2, 30 témeg% 35+3 25+3
grafén
Laminalt 5 rétegii 38+4 243
Laminalt 7 rétegii 32+3 26+2

A szintereléssel készitett szendvicsszerkezetek hajlitdszilardsaga viszonylag alacsonyabb értékeket
mutatott (2. tablazat). Hibahataron beliil azonosnak tekinthetéek az 5 és 7 rétegii kompozitok hajlito szilardsagi
értékei. Mindkét esetben a 3 pontos hajlitasi szilardsdg magasabb értékeket mutatott (~35 MPa)
0sszehasonlitva a 4 pontos hajlitasi szilardsagokkal (~ 25 MPa).

2. dbra. A repedés tejedésének mechanizmusa a vizsgalt kompozitokban

A 30 tdmeg% grafén adagolds megndvekedett porozitasi értékeket okozott a rétegekben és karos
hatassal volt a szilardsag értékekre. Végil nem a rétegek szdma, hanem a porozitas mértéke hatarozta meg a
végs6 mechanikai tulajdonsagokat. A grafén 5 és 30 tdmeg%-0s adagolasa és a metastabil ZrO, fontos szerepet
jatszik a kompozitokban megfigyelt repedés terjedésében és a torési mechanizmusban. A repedés terjedésének
javasolt mechanizmusa a 2. abran lathatd. A pirossal jelzett repedés vonala a szemcsekozi fazisokon halad
Végig, tehat a torés nem transzkrisztallin, nem a sziliciumnitrid szemcséken keresztul halad, hanem inkabb
interkrisztallin jellegti.
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4. KONKLUzI10O

A Kkutatas soran Ujszerti, réteges kerdmia-grafén nanokompozitokat allitottunk el6. A réteges, grafénnal

adalékolt kompozitok Osszetétele és szerkezete dontd hatast gyakorolt a kompozitok végsé mechanikai
tulajdonsagaira.
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