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BADANIA GRANICY ROZDZIALU W KOMPOZYTACH METALICZNYCH
ZBROJONYCH WLOKNAMI WEGLOWYMI

W pracy opisano wyniki prob technologicznych otrzymywania kompozytéw metalicznych o osnowie na bazie aluminium,
zbrojonych ciaglym wiéknem weglowym. Celem prowadzonych préb bylo otrzymanie drutu kompozytowego (w ukladzie zwilza-
jacym), w efekcie przeciagania rowingu skladajacego si¢ z kilku tysiecy elementarnych wlokien weglowych przez ciekle stopy z
ukladu Al-Si, w warunkach zapewniajacych pelna infiltracje¢ wiazki. Dobér parametréw technologii otrzymywania drutu kompo-
zytowego prowadzono, zmieniajac temperature i czas procesu infiltracji (poprzez zmiang¢ predkosci przeciagania rowingu przez
ciekla osnowe), a takze stan warstwy powierzchniowej wlokien elementarnych w rowingu (wtékna w stanie od producenta po do-
datkowym wygrzewaniu - okreslane jako ,,surowe”, wiékna modyfikowane wstepnie - przed procesem zasadniczej infiltracji oraz
wiékna  modyfikowane in situ - w jednym ciggu technologicznym z  koficowym  formowaniem)
oraz sklad kapieli - osnowy (krzem, aluminium, stopy Al-Si). Wykazano, ze barierowe powloki z udzialem krzemu, zwlaszcza (na
tym etapie opanowania obu proceséw) otrzymywane in situ podczas infiltracji rowingu w cieklym krzemie, bardzo skutecznie za-
bezpieczaja powierzchnie widékien elementarnych przed degradacja w cieklym aluminium. Proponowana technologia zapewnia
pelna infiltracje rowingu oraz umozliwia, w koncowym efekcie procesu nazwanego formowaniem, uzyskanie zamierzonego udzia-
lu objetosciowego i rownomiernego rozmieszczenia wlokien weglowych w kompozycie na osnowie aluminium. Technologia
otrzymywania kompozytéw na bazie wlékien modyfikowanych rowniez zapewnia korzystne efekty strukturalne i po optymalizacji
parametr6w procesu moze by¢ stosowana z powodzeniem do wytwarzania kompozytow AlSi-WW.

THE INVESTIGATIONS OF PHASE BOUNDARY IN METALLIC COMPOSITES REINFORCED
WITH CARBON FIBRES

The results of technological attempts at obtaining of Al-based metal matrix composites reinforced with continuous
carbon fibres are shown in this paper. The main purpose of this work was to obtain composite wire by pulling a carbon
roving (covering about 6000 elemental filaments) through a liquid Al-Si alloy at conditions securing for full infiltration
process. Investigations were conducted changing the temperature and time of infiltration process (by changing the velocity
of pulling the roving through liquid matrix), as well by changing the condition of elemental filaments surface (filaments in raw
condition, filaments provisionally modified, filaments modified in situ) and changing the composition of liquid matrix (silicon,
aluminium, Al-Si alloys). Two different ways for resolving the issue of carbon fibre surface modification, in order to secure the
best moistening and to minimise a harmful chemical reactions in aluminium-carbon system were proposed taking into account
that the possibility of controlling a phenomenon at filaments/matrix border is critical for obtaining a correct structure and high
properties of Al-based metal matrix composites.

First of them was provisionally modification of filaments surface by saturating a roving with silicon resin solution and then,
heating them at the temperature of 1550°C for 30 minutes. It resulted in creating of SiC barrier coating on filament surface (by
diffusion and reactions in solid state). Such modified roving was subjected to effective infiltration process with AlSill alloy at
the temperature of 1350°C. After them quite weak geometrical effects of interactions at the components
boundary zone were observed (Fig. 1c), while a comparative attempts at infiltrating the roving in raw condition (HMS 5236
roving after heating to remove polymeric preparation) confirmed (Fig. 1a, b, as well Fig. 2b) that in the same conditions
of process a very distinct effects of chemical reactions in carbon fibre - matrix system (up to fully degradation of elemental
filaments (Fig. 1a, Fig. 2b) zone at roving surface in left microstructure) were present.

The second of offered processes covers a stage by stage infiltration of roving in raw condition. HMS 5236 roving after
provisional heating was pulled through liquid silicon at the temperature of 1450°C and full infiltration effect (probably with SiC
barrier coating on filament surfaces growing in situ as results of diffusion and chemical reactions in liquid state) was easy obta-
ined (Fig. 2a). Such provisionally prepared roving was pulled through liquid aluminium bath and silicon matrix was exchanged
fir Al-Si alloy matrix with different level of silicon contents (up to neareutectic alloy - Fig. 2¢) at the temperature not exceeding
1000°C. The AlSi-continuous carbon fibre composite wires were about 0.6 mm in diameter and a few dozen millimetres in long
and had about 80% volume contents of carbon fibres with highly regular cross section geometry (Fig. 2c
- right microstructure), evenly distributed in Al-Si matrix (Fig. 2¢ - left microstructure).

It was stated that final efficacy and technological usefulness estimation of barrier coatings obtained by provisional modifica-
tion process or by in situ modification process could be possible after lasting investigations of components border microstructu-
re and mechanical properties of composite AlSi-continuous carbon fibre wire.

WSTEP glym wioknem weglowym, oraz jej wplyw na jako$¢

Wysoka reaktywno$¢ pomigdzy aluminium i weglem
na granicy rozdzialu komponentow w kompozycie meta-

; ¢ ) v 2 : kompozytu sa dobrze znane i szeroko opisane w literatu-
licznym o osnowie na bazie aluminium, zbrojonym cia-

rze tematycznej [1, 2], rowniez przez autorow [3, 4].

'drinz., 2 mgr inz., * dr hab. inz.



334

1. Losik, Z. Zaranski, Z. Bojar

Fakt ten jest przyczyna wielu niepowodzen badawczych
i problemoéw w zakresie praktyki wytwarzania tego typu
kompozytéw, przekladajacych si¢ na narastajace prze-
$wiadczenie u wielu badaczy, iz bariery technologiczne
[5], jakie towarzysza technologii wytwarzania kompozy-
tow z uktadu AI-C, sa nie do pokonania. Prace
badawcze prowadzone w tym zakresie w Instytucie Ma-
teriatoznawstwa i Mechaniki Technicznej na Wydziale
Mechanicznym WAT maja juz ponad 20-letnia historig.
W ostatnich pigciu latach prace autoré6w nad techno-
logia wytwarzania kompozytoéw o osnowie ze stopow
aluminium zbrojonych ciaglym wioknem weglowym

zjawisk podstawowych 1 optymalizacje parametréw
procesow zachodzacych w tzw. uktadzie zwilzajacym.

Wychodzac z zalozenia, ze krytycznym zagadnie-
niem dla otrzymania poprawnej struktury i wysokich
wlasciwosci kompozytow Al-WW jest kontrolowanie
zjawisk zachodzacych na granicy osnowa-wtokna, za-
proponowano dwa odmienne podejscia do problemu
modyfikacji powierzchni wiokien weglowych w celu
zapewnienia jak najlepszej zwilzalnosci i jednocze$nie
zminimalizowania szkodliwych oddziatywan chemicz-
nych w uktadzie aluminium - wegiel (efekty strukturalne
-rys. rys. 112).

10 pm

Rys. 1. Mikrostruktura kompozytow AKI11-WW otrzymanych droga infiltracji wiazki rowingowej widkien ciekla osnowa w temperaturze 1350°C:
a) WW surowe, dtugi czas infiltracji, b) WW surowe, krotki czas infiltracji, ¢) WW modyfikowane, krotki czas infiltracji

Fig. 1. Microstructure of AlSil 1-continuous carbon fibre composites obtained by infiltration process of roving with liquid matrix, at the temperature of
1350°C: a) carbon fibre in raw condition, long time of infiltration, b) carbon fibre in raw condition, short time of infiltration, ¢) carbon fibre in modi-

fied condition, short time of infiltration

zostaty ukierunkowane na budowe stanowiska oraz opis

Pierwsze podejscie polega na modyfikacji wstegpnej
powierzchni wilokien realizowanej w ten sposob, ze
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Rys. 2. Mikrostruktura kompozytow zbrojonych wiazka wtdkien weglowych: a) AI-WW surowe, infiltracja w temperaturze 1350°C, bardzo krotki czas, b)
Si-WW surowe, infiltracja w temperaturze 1450°C, bardzo krotki czas, ¢) AlSil2-WW - kompozyt Si-WW zanurzony w ciektym aluminium, tem-

peratura ponizej 1000°C, krotki czas

Fig. 2. Microstructure of composites reinforced with continuous carbon fibre: a) Al-carbon fibre in raw condition, infiltration process at 1350°C, very short
time of infiltration, b) Si-carbon fibre in raw condition, very short time of infiltration, c) AlSil2-carbon fibre in modified condition
- Si-based composite immersed in liquid aluminium, temperature below 1000°C, short time of infiltration

rowing (w tym przypadku o licznosci 6000 wiokien
elementarnych) zostal poddany impregnacji roztworem
zywicy silikonowej, a nastgpnie wygrzewaniu w tempe-
raturze 1550°C w ciagu 30 minut, co doprowadza do
wytworzenia na powierzchni wiokien elementarnych
w wyniku dyfuzji i szeregu reakcji w fazach gazowej
i stalej, barierowej powloki SiC. Tak modyfikowany
rowing podlegat nastgpnie skutecznej infiltracji cieklym
stopem AlSil1l w temperaturze 1350°C.

Drugi z zaproponowanych proceséw technologicz-
nych przewiduje etapowa infiltracj¢ rowingu w stanie
,LSsurowym”, uzyskanym przez wygrzewanie wstgpne
rowingu handlowego. Rowing pozbawiony preparacji

polimerowej przeciaga si¢ (w ukltadzie zwilzajacym)
przez kapiel z uktadu krzem-aluminium (w tej pracy
przez ciekle krzem i aluminium).

W kompozycie o osnowie czystego krzemu uzyskuje
si¢ latwo w temperaturze 1450°C pelna infiltracje
1 barierowa powtoke SiC, powstajaca w efekcie dyfuzji
1 reakcji wegla (z widkien) z krzemem w stanie cieklym
(modyfikacja warstwy powierzchniowej widokien ele-
mentarnych okre§lona mianem in situ). Tak uzyskany
kompozyt przeciagano przez kapiel technicznie czystego
aluminium (w ochronnej atmosferze argonu), uzyskujac,
w wyniku rozpuszczania krzemu, efekt wymiany osnowy
z krzemowej na stop Al-Si o r6znym poziomie zawarto-
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$ci krzemu (az do sktadu okotoeutektycznego), w tempe-
raturze nieprzekraczajacej 1000°C.

CHARAKTERYSTYKA PROB
EKSPERYMENTALNYCH

Eksperymenty zwiazane z otrzymywaniem kompozy-
tow na bazie aluminium zbrojonych ciaglym widknem
weglowym byly przeprowadzane w piecu elektrycznym
rurowym PR-37/1600, w atmosferze czystego argonu, w
uktadzie poziomym z oprzyrzadowaniem pozwalajacym
na formowanie kompozytu w sposob okresowo ciagly.

Proby przeprowadzano na pojedynczym rowingu
wiokien weglowych HMS 5236 firmy japonskiej
Tenax, liczacym 6000 elementarnych wiokien o $redniej
warto$ci $rednicy rownej 6 pm.

Posta¢ widokien weglowych ,,surowych” uzyskiwano
przez wygrzewanie rowingu w postaci handlowej z na-
niesiong preparacja, stuzaca do zbrojenia polimerow,
w temperaturze 1000°C, przez 30 minut, w atmosferze
czystego argonu.

Widkno weglowe modyfikowane otrzymywano przez
naniesienie preparacji silikonowej i obrobke temperatu-
rowa w reaktorze grafitowym, w temperaturze 1550°C,
w czasie 30 minut, w wyniku czego na powierzchni
wilokien elementarnych zostala wytworzona subtelna
warstewka barierowa z SiC (szczegétowy opis tego
wariantu modyfikacji w pracy [6]).

Dla celéw porownawczych badania prowadzono na
kompozytach zbrojonych rowingiem modyfikowanym
wstepnie (w ktorym wiokna podlegaty wstepnej modyfi-
kacji, tj. impregnacji roztworem zywicy silikonowej
1 obrobce temperaturowej) w osnowie siluminu AlSill,
kompozytach zbrojonych rowingiem modyfikowanym
in situ (podczas infiltracji ciektym krzemem) w osnowie
W postaci stopu aluminium-krzem, uzyskanego przez
rozpuszczanie w ciektym aluminium przej$ciowej osno-
wy krzemowej oraz kompozytach zbrojonych rowingiem
w stanie ,,surowym” w osnowie siluminu AlSill lub
czystego aluminium.

Wartosci temperatury poszczego6lnych zabiegdw po-
dano w podpisach rysunkéw, natomiast opisowe okres-
lenia czasu trwania poszczego6lnych zabiegdéw cieplnych
w skali bezwzglednej obejmuja przedziat od jednej do
kilkudziesigciu minut i zostaty uzyte w celu zobrazowa-
nia wzglednego zrdéznicowania warunkéw, zwlaszcza
podczas infiltracji réznych rodzajéw rowingu.

WYNIKI BADAN GRANICY ROZDZIALU
| STOPNIA DEGRADACJI WLOKIEN WEGLOWYCH
W KOMPOZYTACH

Wyniki badan struktury probek kompozytowych
otrzymanych wedlug obydwu opisanych technologii

przedstawiono na rysunkach 1 i 2. Obserwacje, prowa-
dzone ze szczegolnym uwzglgdnieniem problemu
jakosci granicy rozdziatu pomigdzy osnowa i elementar-
nymi wioknami weglowymi, a takze pomiary punktowe
sktadu  chemicznego  osnowy w  wybranych
mikroobszarach wykonano przy uzyciu skaningowego
mikroskopu elektronowego XL 30LaBs z przystawka
Dx4i.

Na rysunku 1 zestawiono obrazy struktury na szli-
fach poprzecznych kompozytow o osnowie AK11 zbro-
jonych wtoknem weglowym surowym (rys. la, b) Iub
wiloknem modyfikowanym z uzyciem zywicy silikono-
wej (rys. lc), otrzymane w temperaturze 1350°C,
tj. najnizszej, w jakiej zachodzita zupelna infiltracja
wiazki. W przypadku wilokien weglowych surowych
widoczny jest bardzo istotny wplyw czasu infiltracji
- w dhugim czasie trwania procesu wtokna ulegaja cat-
kowitej degradacji przez rozpuszczenie w osnowie
(rys. la), natomiast po infiltracji w skroconym czasie
(rys. 1b), na szlifie poprzecznym tak otrzymanego kom-
pozytu takze widoczna jest silnie rozwinigta strefa reak-
cyjna  wokot kazdego  elementarnego  wiokna
i stwierdza si¢ znaczny ubytek przekroju wtokien. Dla
wiokien weglowych po modyfikacji (rys. 1c) strefa reak-
cyjna w kompozycie o osnowie siluminu AlSill otrzy-
manym w krotkim czasie jest juz znacznie ciefisza i
bardziej zwarta, a wigkszo$¢ wiokien charakteryzuje sig
nieznacznym ubytkiem i niewielkimi zmianami geome-
trii przekroju poprzecznego.

Na rysunkach 2a, b przedstawiono przyktadowe
struktury obserwowane na szlifach poprzecznych kom-
pozytéw zbrojonych takze widoknem weglowym suro-
wym, ale na osnowie czystego chemicznie aluminium
(rys. 2a) lub krzemu (rys. 2b), uzyskane w temperaturze
1350°C (dla Al) lub 1450°C (dla Si), w efekcie infiltra-
cji prowadzonej w mozliwie najkrétszym czasie. W
kompozycie AI-WW (rys. 2a), pomimo maksymalnego
skrocenia czasu infiltracji w stosunku do przypadku
osnowy siluminowej AlSill, powtorzyt si¢ efekt inten-
sywnego rozpuszczania ,,surowych” wtokien weglowych
w wyniku reakcji pomigdzy aluminium a weglem
1 szczegblnie mocno uwypuklit si¢ wptyw czasu kontaktu
wiokien z ciektym aluminium - w strefie obrzeza infil-
trowanej wiazki rowingowej obserwowano liczne przy-
padki catkowitego rozpuszczenia wiokien weglowych w
osnowie aluminiowej (rys. 2a - fotografia po lewej).

Z kolei w kompozycie Si-WW (rys. 2b) stwierdzono
doskonata granicg rozdziatu obu komponentow w calym
przekroju poprzecznym. W procesie samorzutnej infil-
tracji rowingu wiokien ,,surowych” uzyskano w tym
uktadzie bezproblemowo, w temperaturze 1450°C,
w bardzo krétkim czasie, pelne zwilZenie 1 nasycenie
wiazki, przy $rednicy otrzymanego drutu kompozytowe-
go rzedu 0,6 mm i udziale objetosciowym widkien osza-
cowanym na 80%. Kompozyt AlSil2-WW (rys. 2c)
otrzymany w drugim etapie, tj. w procesie formowania
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kompozytu przejsciowego Si-WW, cechuje si¢ pelnym
zwilzeniem witokien, wyjatkowo regularna geometria
granicy rozdzialu i réwnomiernym rozmieszczeniem
wlokien w osnowie, ktora ma sktad zblizony do eutek-
tycznego.

PODSUMOWANIE

Kompozyt AlSil1-WW otrzymany na bazie wiokna
weglowego modyfikowanego w temperaturze 1350°C, w
krotkim czasie, charakteryzuje si¢ do$¢ niska jakoscia
granicy rozdziatu. Jednak w stosunku do wytworzonych
w celach poréwnawczych kompozytéw, bazujacych na
wioknie weglowym surowym, wokot widkien elementar-
nych modyfikowanych z uzyciem zywicy silikonowej
jest widoczna w kompozycie AlSill-WW bardziej
zwarta i regularna, znacznie ciensza strefa reakcyjna.
Zauwazalny jako$ciowy postgp w kolejnych ekspery-
mentach technologicznych jest dobrym prognostykiem
do dalszych badan nad tym kompozytem. Potencjalne
warianty postgpowania w celu poprawienia jakosci gra-
nicy rozdziatu to obnizenie temperatury i skrocenie cza-
su procesu infiltracji wiazki ciekla osnowa lub
zoptymalizowanie procesu modyfikacji wiokien weglo-
wych, z akcentem na zawarto$¢ zywicy silikonowej
w impregnacie oraz usciSlenie warunkéw pirolizy
i syntezy podczas obrobki temperaturowe;.

Otrzymany kompozyt-potfabrykat Si-WW charakte-
ryzuje si¢ doskonala granica rozdziatu. Srednica drutu
kompozytowego Si-WW uzyskanego na bazie rowingu,
zawierajacego 6000 wiokien elementarnych, wynosi
okoto 0,6 mm, co oznacza szacunkowo 80% udziat obje-
tosciowy wiokien w kompozycie. Wprawdzie kompozyt
ten potraktowany zostal w zrealizowanych doswiadcze-
niach jako materiat przejSciowy do otrzymywania doce-
lowego kompozytu AlSi-WW o regulowanej zawartosci
krzemu w  osnowie, jednak  material  ten
moze znalez¢ takze szereg innych bezposrednich aplika-
¢cji technologicznych.

Kompozyt AlSi12-WW otrzymany na bazie kompo-
zytu-potfabrykatu Si-WW, w temperaturze ponizej
1000°C, w krétkim czasie, charakteryzuje si¢ granica

rozdzialu o wyjatkowo dobrej jakosci (potwierdzajacej
brak reakcji w uktadzie wiokna-osnowa). Srednica kom-
pozytu otrzymanego na bazie rowingu, zawierajacego
6000 wtokien elementarnych, wynosi podobnie jak dla
potfabrykatu okoto 0,6 mm, co w przyblizeniu daje 80%
udziat  objgtosciowy  widkien w  kompozycie,
a sktad chemiczny osnowy w centrum przekroju po-
przecznego kompozytowego drutu zblizony jest do po-
ziomu zawarto$ci krzemu w eutektyce Al-Si.

Trwajace badania wlasciwosci mechanicznych wy-
tworzonych kompozytow i szczegolowe badania granicy
rozdzialu komponentow w tych ztozonych materiatach
powinny umozliwi¢ ostateczne poréwnanie skutecznosci
i przydatnosci powlok barierowych, uzyskiwanych we-
dtug obu zaproponowanych technologii otrzymywania
kompozytéw metalicznych o osnowie na bazie alumi-
nium, zbrojonych ciaglym wioknem weglowym.
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