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DOGAL GENLESMIS PERLIT VE LIGNOSELULOZ DOLGULU EPDM
KAUCUK KOMPOZITLERIN GELISTIRILMESI VE
KARAKTERIZASYONU

OZET

Bu calismada, dogal bir volkanik kayag¢ olan genlesmis perlit (EP) ve lignoseliilozik
yapidaki aycekirdegi kabugu, cevre dostu, siirdiiriilebilir, diisitk maliyetli ve yiliksek
performansli kaucuk kompozit malzemeler elde etmek amaciyla EPDM kauguk
matrisine ilave edilmistir. Bu bilesenlerin kompozit tizerindeki etkileri arastirilmistir.
Homojen EPDM esash kauguk karisimlar elde etmek icin endiistride yaygin olarak
uygulanan tiretim prosesi kullanilmistir. Bu proses, dahili karistirict (Banbury) ve ¢ift
silindirli agik milin kullanildig: iki asamal1 bir prosestir. Elde edilen kaucguk karigimi,
daha sonra yliksek sicaklik ve basing altinda hidrolik pres ile vulkanize edilmistir.
Farkli miktarlarda EP ve aygekirdegi kabugu ilave edilerek, bu dolgu maddelerinin
vulkanizasyon ozellikleri, fiziksel ve mekanik ozellikler, ¢apraz bag yogunlugu,
termal iletkenlik, termal stabilite, ylizey piiriizliiliigii ve temas acist gibi kompozit
ozellikleri tizerindeki etkileri degerlendirilmistir.

EP’in EPDM kompozit formiilasyonuna ilave edilmesi, yaslanma direncini, termal
stabilitesini ve termal izolasyon ozellikleri onemli Olgiide gelistirmistir. Ayrica
kompozitteki EP oraninin artmasi ile, ¢apraz bag yogunlugunda ve sertlikte belirgin
bir artis sergilenirken kopma uzamasi ve gerilme mukavemetinde ise bir miktar azalma
gozlenmistir Polar yapidaki EP’in apolar yapidaki EPDM ile etkilesimini artirmak
amaciyla ti¢ farkl silan ajanmi (bis[3-(trietoksisilil) propil] tetrasiilfiir silan (TESPT,
Si69), bis(trimetoksisilil)-polidimetilsiloksan (PDMS) ve
trimetoksisililpropilmetakrilat (TMSPM)) EP yiizeyi modifiye edilmistir. Bu ajanlarin
kompozit o6zellikleri iizerindeki etkileri incelenmistir. Alan emisyonlu taramali
elektron mikroskobu (SEM) analizi, EP’in EPDM matrisi i¢inde homojen bir dagilim
gosterdigini ve giiglii arayiizey etkilesimlerini ortaya koymustur. Silanlama islemi
sonrast elde edilen kompozitlerin fiziksel, mekanik, termal yaliim ve yiizey
hidrofobisitesi dzelliklerinde kayda deger iyilesmeler gdézlenmistir. Ozellikle PDMS
ile silanlanmis EP iceren kompozitlerin ¢ekme testi sonucu elde edilen kopmada
uzama ve kopma dayanimi degerlerinde sirasiyla %54 ve %82 oraninda ciddi bir artis
gbzlenmistir.

Aycekirdegi kabugunun EPDM kompozitlerinde dolgu malzemesi olarak potansiyel
kullanim1 degerlendirilmis ve formiilasyondaki ana dolgu maddeleri ile sinerjik
etkileri ortaya koymustur. Bu ¢alisma sonucunda aycgekirdegi kabugu karbon siyahi
yerine kaolin ve EP ile kullanildiginda fiziksel ve mekanik ozelliklerde gelisme
goriilmiistiir. Elde edilen sonuglar EP ile aygekirdegi arasindaki sinerjik etkiyi
kanitlamaktadir. Ayrica, aygekirdegi kabugunun biyolojik olarak pargalanabilir ve
yenilenebilir yapisi, gelistirilen EPDM kompozitlerinin genel stirdiiriilebilirligine ve
¢evre dostu olmasina katkida bulunmustur.
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DEVELOPMENT AND CHARACTERIZATION OF EPDM RUBBER
COMPOSITES FILLED WITH NATURAL EXPANDED PERLITE AND
LIGNOCELLULOSE

SUMMARY

In modern industrial production, enhancing material performance while ensuring
environmental sustainability has become a critical area of focus in materials science
and engineering. Rubber composites, recognized for their remarkable elasticity,
flexibility, and durability, have found widespread applications across numerous
industries, including automotive, construction, aerospace, and consumer goods.
However, the inherent properties of rubber often require enhancement to meet specific
performance demands, and the associated processing challenges necessitate innovative
solutions. To address these challenges, researchers and manufacturers have
increasingly incorporated fillers into rubber matrices. These fillers not only enhance
material properties such as strength, stiffness, and thermal stability but also reduce
production costs and improve processing efficiency.

Each filler introduced into rubber imparts distinct characteristics, profoundly
influencing the final properties of the composite. The selection of the type and amount
of filler is crucial in tailoring rubber compounds for particular applications. Among
the conventional fillers, carbon black has remained the most widely used due to its
cost-effectiveness and exceptional reinforcing capabilities. Carbon black contributes
to improved tensile strength, abrasion resistance, and elasticity in rubber composites.
Despite its advantages, the production of carbon black involves significant
environmental challenges, as it relies on the partial combustion of heavy hydrocarbons,
resulting in a substantial carbon footprint.

Alternative fillers, such as inorganic minerals, have emerged as viable substitutes.
Precipitated silica, kaolin, titanium dioxide, and calcium carbonate are some of the
most prominent inorganic fillers used to enhance the fundamental properties of rubber.
Silica, in particular, has gained attention for its ability to provide an excellent balance
of tear strength, modulus, wear resistance, aging resistance, and fatigue performance.
Hybrid filler systems, such as combinations of carbon black and silica, have been
shown to further enhance the mechanical properties of rubber composites, offering a
versatile solution for demanding applications.

Environmental concerns and global sustainability goals have catalyzed the search for
eco-friendly alternatives to conventional fillers. The production of carbon black and
silica not only involves energy-intensive processes but also generates hazardous by-
products, posing environmental and economic challenges. The limitations associated
with these materials highlight the critical need for sustainable fillers that reduce
greenhouse gas emissions, minimize waste, and align with the principles of a circular
economy.

This study investigates the potential of natural and sustainable fillers, specifically
expanded perlite (EP) and sunflower seed husks (SSH), in enhancing the performance
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of ethylene-propylene-diene monomer (EPDM) rubber matrices. Expanded perlite, a
volcanic glass rich in silica, is abundant, cost-effective, and environmentally friendly.
As a mineral filler, EP offers the potential to improve thermal and mechanical
properties in rubber composites. Similarly, sunflower seed husks, an agricultural by-
product, represent a renewable and biodegradable filler option. Rich in biopolymers
such as cellulose, hemicellulose, and lignin, SSH provides a sustainable solution for
waste management and eco-friendly material production.

To explore the integration of EP and SSH into EPDM rubber composites, a two-stage
production process was employed. Initially, the rubber compounds were prepared
using an internal mixer, ensuring homogeneous dispersion of the fillers within the
EPDM matrix. This was followed by milling on a two-roll open mill to achieve further
uniformity and proper distribution of the additives. The compounds were then
vulcanized under high temperature and pressure in a hydraulic press, yielding cured
composites with various formulations of EP and SSH fillers.

The impact of these fillers on the thermal, mechanical, and rheological properties of
the composites was evaluated using a range of advanced characterization techniques.
Thermal properties were assessed through thermogravimetric analysis (TGA), thermal
aging tests, and thermal conductivity measurements, while surface morphology was
examined using field emission-scanning electron microscopy (FE-SEM) and atomic
force microscopy (AFM). Rheological behavior and filler-matrix interactions were
studied using a rubber process analyzer (RPA), with a particular focus on the Payne
effect to evaluate filler-filler interactions. Fourier transform infrared (FTIR)
spectroscopy was used to analyze filler-polymer interactions, and contact angle
measurements were conducted to assess changes in the surface hydrophobicity of the
composites. Additionally, crosslink density, a key parameter influencing the
mechanical properties, was determined using the Lee-Pawlowski approach, providing
insights into the network structure of the composites.

The incorporation of expanded perlite significantly improved the thermal and
mechanical properties of EPDM composites. Composites containing 15 phr (parts per
hundred rubber) of EP demonstrated a 21% reduction in thermal conductivity
compared to control samples, indicating enhanced insulation properties. Additionally,
crosslink density increased by 20%, while hardness improved by 12%. However, a
slight reduction in tensile strength and elongation at break was observed, which was
attributed to the polarity mismatch between EP particles and the EPDM matrix.

To address this limitation, surface modification techniques were employed to enhance
the compatibility between EP and the EPDM matrix. Silane coupling agents, such as
bis[3-(triethoxysilyl)propyl]tetrasulfide (TESPT), bis(trimethoxysilyl)-
polydimethylsiloxane (PDMS), and trimethoxysilylpropylmethacrylate (TMSPM),
were utilized to modify the surface of EP. Among these, PDMS-modified EP produced
the most significant improvements, with elongation at break increasing by 54% and
tensile strength by 82%, demonstrating the effectiveness of surface treatments in
optimizing filler performance.

The addition of sunflower seed husks as a green filler also contributed positively to
the properties of EPDM composites. When incorporated in varying amounts (e.g., 2.5,
5, and 10 phr), SSH enhanced mechanical properties such as tensile strength,
elongation at break, and hardness. For instance, composites containing 5 phr SSH
exhibited a 9% increase in elongation at break, while those with 10 phr SSH showed
an 11% improvement in tensile strength. However, at higher filler levels, increased
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filler-filler interactions led to clustering, as indicated by the Payne effect, resulting in
a reduction in flexibility.

Thermal stability improvements were notable, with composites containing 5 phr SSH
exhibiting 15.98% less weight loss at 400°C compared to SSH-free samples. This
highlights the ability of SSH to enhance resistance to thermal degradation, making the
composites suitable for high-temperature applications.

A synergistic effect was observed when EP and SSH were used together in EPDM
composites. The combined use of these fillers enhanced crosslink density and
improved the overall network structure of the composites. This dual-filler approach
demonstrates the versatility and compatibility of natural fillers with EPDM matrices,
offering a tailored solution for optimizing the performance of rubber materials.

By integrating natural fillers like EP and SSH, the study addresses the pressing need
for sustainable materials in the rubber industry. These fillers not only provide
environmental benefits but also improve the thermal, mechanical, and rheological
properties of rubber composites, aligning with global efforts to mitigate climate change
and reduce industrial waste.

This study highlights the potential of expanded perlite and sunflower seed husks as
sustainable, cost-effective, and high-performance fillers for EPDM rubber composites.
The findings emphasize the environmental advantages of utilizing these renewable
resources, promoting circular economy principles in material design. The adoption of
these eco-friendly fillers reduces reliance on petroleum-based materials, paving the
way for greener alternatives in the rubber industry. Additionally, incorporating natural
fillers into rubber formulations fosters a shift towards more sustainable practices in
material production, furthering efforts to minimize the environmental impact of
manufacturing processes. The experimental results demonstrate that EPDM rubber
composites incorporating EP and SSH exhibit remarkable potential for diverse
applications across sectors such as automotive, construction, aerospace, and consumer
goods. By optimizing filler content and employing surface modification techniques,
the research provides a robust framework for advancing sustainable material science
while addressing the environmental challenges of traditional rubber production.

Future studies should further explore the integration of other renewable fillers and
innovative surface treatments to enhance material properties, fostering the
development of high-performance, eco-friendly rubber composites that align with
global sustainability goals.
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1. GIRIS

Giliniimiiz endiistriyel {iretim siireclerinde malzeme performansini artirirken ¢evresel
stirdiiriilebilirligi saglamak, malzeme bilimi ve miihendisliginin en kritik arastirma
alanlarindan birini olusturmaktadir. Kauguk kompozitler, elastikiyet, esneklik ve
dayaniklilik gibi benzersiz mekanik Ozellikleri nedeniyle c¢esitli endiistriyel
uygulamalarda yaygin olarak kullanilmaktadir. Yillar boyunca, arastirmacilar ve
tireticiler, bilesimine dolgu maddeleri ilave ederek kaugugun performansini artirmanin
yollarin1 arastirmislardir. Performans avantajlarina ek olarak, kauguk malzemelerin
tek basina islenmesi genellikle zorlu ve maliyetlidir. Bu nedenle, maliyeti diisiirmek
ve kaucuk malzemelerin genel 6zelliklerini iyilestirmek i¢in ¢esitli dolgu maddelerinin

kauguga ilave edilmesi yaygin olarak kullanilan bir uygulama haline gelmistir.

Kauguk malzemelere ilave edilen her bir dolgu maddesi, kauguk malzemenin nihai
Ozelliklerini etkileyen benzersiz Ozelliklere sahiptir. Uygun dolgu maddesinin
secilmesi ve oraninin optimize edilmesiyle, kaucuk hamurlar1 belirli uygulama
gereksinimlerine uyacak sekilde uyarlanabilir. Karbon siyahi, verimliligi ve maliyet
etkinligi nedeniyle kauguk endiistrisinde en yaygin kullanilan dolgu maddesidir [1].
Bununla birlikte, arastirmalar alternatif dolgu maddelerinin karbon siyahi ile
karsilastirilabilir performans 6zellikleri sunabilecegini gostermistir [2]. Bu baglamda,
inorganik mineral dolgu maddeleri (¢okeltilmis silika, kaolin, titanyum dioksit ve
kalsiyum karbonat) kaugugun temel 6zelliklerini gelistirmek ve belirli uygulamalar
icin daha uygun hale getirmek amaciyla kullanmilmaktadir [3]. Silika, yirtilma
mukavemeti ve modiilii ile asinma, yaslanma, yorulma ve diisiik yuvarlanma
direncinin benzersiz bir kombinasyonunu sagladigi i¢in en onemli takviye edici
mineral dolgu maddelerinden biridir [4, 5]. Karbon siyah1 ve silika karisimlart gibi
hibrit dolgu maddelerinin de kauguk kompozitlerin mekanik 6zelliklerini gelistirdigi
bilinmektedir [6]. Ayrica, inorganik mineral dolgu maddelerinin ¢ok diisiik oranlarda
bile kullanilmasi, kompozitlerin 6zelliklerinde belirgin iyilesmeler saglamistir [7].
Yesil kauguk kompozitler tiretmek amaciyla, ¢evresel avantajlari nedeniyle karbon
siyah1 yerine silika bilesiklerinin kullanilmasi tercih edilmektedir. [8, 9]. Karbon

siyahi1 ve silika gibi geleneksel dolgu maddeleri, kaucuk malzemelerin performansini



artirmak i¢in yaygin olarak tercih edilmekte; ancak bu dolgu maddelerinin iiretim
stiregleri 6nemli cevresel ve ekonomik sinirlamalar igermektedir. Karbon siyahi
sentezi, agir hidrokarbonlarin kismen yakilmasini igermekte ve dnemli bir karbon ayak
izi olusturmaktadir [10]. Benzer sekilde, silika {iretimi yiiksek maliyetli olup tehlikeli
atik su tiretimiyle iliskilendirilmektedir [11]. Bu sinirlamalar, siirdiiriilebilir ve ¢evre
dostu dolgu maddeleri arayisini zorunlu kilmaktadir. Endiistriyel biiylime, dogal
kaynaklar ve atik iiretimi iizerinde dogrudan bir etkiye sahip oldugundan, ¢evresel
siirdiiriilebilirlik toplum icin bir zorunluluk teskil etmektedir. Ornegin, kauguk
kompozitlerde siirdiiriilebilir dolgu ve takviye edici maddelerin gelistirilmesi, sera
gazi emisyonlarinin azaltilmasi ve iklim degisikliginin hafifletilmesi i¢in sektdrde kilit

bir faktordiir.

Bu calisma, dogal ve siirdiiriilebilir kaynaklardan elde edilen dolgu maddelerinin
kaucuk kompozitlerin performansi iizerindeki etkilerini incelemeyi amaglamaktadir.
Arastirmanin temel odak noktalari, EP gibi dogal mineral kaynakli dolgu maddelerinin
ve tarimsal atik {irlinii olan aycekirdegi kabugunun EPDM kaucuk matrisinde kullanim

potansiyelinin degerlendirilmesidir.

Arastirmanin bilimsel yaklasimi, dogal bir mineral olan EP ve tarimsal bir atik olan
biyopolimer yapidaki aycekirdegi kabugu olmak iizere iki temel dolgu maddesi
kategorisini igermektedir. Bu baglamda, EP, ¢calismanin 6énemli bir bileseni olarak 6ne
cikmaktadir. Perlit, esas olarak silikadan (SiO2) olusan, yapisinda bagh su igeren
volkanik camsi yapida bir mineraldir. Dogada yaygin olarak bulunan ve diisiik
maliyetli bir dolgu maddesi olan perlit, kauguk kompozitler i¢in siirdiiriilebilir bir
alternatif potansiyeli tagimaktadir. Calismamiz ayrica aycekirdegi kabugunun
yapisindaki  biyopolimerlerin  (selilloz, hemiselilloz ve lignin) kompozit
malzemelerdeki roliinii detayli olarak incelemeyi ve bu dogal bilesenlerin malzeme
ozellikleri iizerindeki etkilerini anlamay1 hedeflemektedir. Ozellikle aycekirdegi
kabugu gibi tarimsal yan {irlinlerin polimer kompozitlerde dolgu maddesi olarak
degerlendirilmesi hem atik yonetimi hem de ¢evre dostu malzeme iiretimi agisindan
kritik bir 6neme sahiptir. Kullanim ve isleme agisindan oldukc¢a avantajlidirlar. Reaktif
ylzeyleri ve organik yapilari, polimer matrislerle iyi bir uyum saglayabilir. Bu tiir
biyopolimer dolgu maddeleri, geleneksel dolgu maddelerine kiyasla daha hafif
olmalar1 sebebiyle kompozitlerin yogunlugunu azaltirken, maliyet agisindan da daha

ekonomik bir ¢6ziim sunar. Ayrica, bu maddelerin iiretim proses siirecinde genellikle



daha az enerji gereklidir, bu da cevreye olan olumsuz etkileri azaltmaktadir.
Yenilenebilir kaynaklardan elde edilmeleri ve biyolojik olarak pargalanabilir

Ozellikleri, siirdiiriilebilir bir alternatif olarak one ¢ikmalarini saglar [12].

Perlitin polimer kompozitlerdeki performansin1 optimize etmek amaciyla, polar
yapidaki perlitin apolar yapidaki polimer zinciri ile etkilesimini artirmaya yonelik
ylizey modifikasyon teknikleri uygulanacaktir. Silanlama gibi yiizey islemi, perliti
apolar bir yapiya doniistiirerek EPDM matrisi ile etkilesimini artirmaya olanak
tantyacaktir. Bu yaklasim, dolgu maddesinin matris i¢indeki dagilimini iyilestirerek

kompozitin mekanik 6zelliklerinin gelistirilmesine katki saglayacaktir.

Biyopolimer ve dogal mineral dolgu maddeleri gibi siirdiiriilebilir malzemelerin
kullanimi, yalnizca performans iyilestirmesi agisindan degil, ayn1 zamanda g¢evresel
stirdiiriilebilirlik perspektifinden de kritik bir dneme sahiptir. EP ve aycekirdegi
kabugu gibi dogal kaynakli dolgu maddelerinin tercih edilmesi, endiistriyel tiretimde
dongiisel ekonomi prensiplerine katki saglayarak atik yonetimi ve kaynak verimliligi

acisindan onemli bir yaklasim sergilemektedir.

Ayrica bu ¢alismada, EP ve aygekirdegi kabugunun, olasi sinerjik etki olusturma
potansiyeli nedeniyle farkli oranlarda EPDM kauguk formiilasyonlarina ilave edilerek,
bu stirdiiriilebilir dogal hammaddelerin kiirlenmis kompozitlerin termal, fiziksel ve

mekanik 6zellikleri {izerindeki etkileri arastirilmistir.

EPDM kompozitleri, dahili karistiric1 (Banbury) ve ¢ift silindirli agik mil kullanilarak
iki asamal1 bir prosesle tUretilmistir. Calisma, EP ve aygekirdegi kabugu ilavesinin
EPDM bazli kauguk kompozitlerin genel performansini nasil etkiledigine dair degerli
bilgiler sunmakta ve bu bulgular, gelecekte daha yesil siirdiiriilebilir malzemeler ve

teknolojik uygulamalar gelistirilmesine rehberlik etmektedir.






2. KAYNAK ARASTIRMASI

Giinlimiiz miihendislik ve malzeme bilimi arastirmalarinda siirdiirilebilirlik,
performans ve ¢ok islevlilik 6n planda tutularak, EPDM (Etilen Propilen Dien
Monomer) polimer matrisinde EP ve aygekirdegi kabugunun takviye edici dolgu
malzemesi olarak kullanimi detayli bir sekilde incelenmis; bu malzemelerin kompozit
yapidaki endiistriyel uygulamalar, gevresel siirdiiriilebilirlik ve teknolojik yenilikler

baglaminda potansiyel katkilar1 kapsamli olarak degerlendirilmistir.

2.1. Etilen Propilen Dien Monomer (EPDM) Elastomer

Olefinik monomerlere dayanan polimerler, giiniimiizde yaygin olarak bulunan
polietilen ve polipropilen gibi malzemeleri igeren biiyiik bir ticari endiistriyi temsil
etmektedir. Bu polimerler termoplastik olarak kabul edilir, yani isletme sicakliklarinda
tekrar tekrar sekillendirilebilirler. Bu termoplastik malzemelerde, kristallik seviyeleri
yiiksektir ve bu da malzemelerin elastik 6zelliklerinin sinirli olmasini saglar. Ancak,
etilen ve propilenin kopolimerleri, elastomer olarak siniflandirilan dayaniklilik ve

esneklik 6zellikleri gosterir [13].

Elastomer terimi, camsi gecis sicakli§i ambiyans sicakliginin altinda olan ve vulkanize
olmus polimerik malzemeleri tanimlamak i¢in kullanilir. Bunlarin yani sira,
elastomerlerin elastikiyet, esneklik ve dayaniklilik gibi 6zellikleri bulunur. Bunlarin
otesinde, her elastomer kendi benzersiz Ozelliklerine sahiptir ve genellikle uygun
davraniglart elde etmek i¢in katki maddelerine ihtiya¢ duyar. Kauguk karisim
bilesenleri, vulkanizasyon veya ¢apraz baglama ajanlari, isleme kolaylastiric1, dolgu
maddeleri, antioksidanlar, plastiklestiriciler ve diger 6zel katki maddeleri olarak

kategorize edilebilir [13].

Bu ¢alismada matris olarak secilen Etilen Propilen Dien Metilen (EPDM) en yaygin
kullanilan sentetik elastomerlerden biridir ve tek katli ¢at1 kaplama uygulamalarinda,
otomotiv parcalarinda, kablo kiliflarinda, 1s1 ve hava kosullarima dayaniklilik

gerektiren iiriinlerde kullanilmaktadir [14]. EPDM kauguk ilk olarak Amerika Birlesik



Devletleri'nde sinirl ticari miktarlarda 1962 yilinda tretilmistir. 1963 yilinda ticari

tiretimine basland1 ve giiniimiizde iiretimi en hizli bityliyen kauguktur [13].

EPDM'nin baslica Ozellikleri sunlardir: Yaslanma ve ozon direnci miikemmeldir,
dogal kaucuga gore diisiik sicaklik esnekligine sahiptir. Kimyasallara, 6zellikle polar
coziiciilere karsi yiiksek ve milkemmel diizeyde direng gosterir. Apolar yapisi,
miitkemmel elektrik yalitim 6zellikleri saglar. Ayrica, 1s1 direnci diger kauguk tiirlerine
gore ¢ok daha iyidir [14]. EPDM’nin miikemmel yaslanma, ozon, kimyasal ve
elektriksel direnci, otomotiv, insaat, elektrik ve elektronik gibi bir¢ok endiistride tercih

edilmesini saglar.

Sekil 2.1 (a) ve (b)’de kimyasal formiilleri verilen etilen ve propilen monomerlerinin
kopolimerizasyonu ile etilen propilen monemeri (EPM) sentezlenir ve yapist sekil
Sekil 2.1 (c)’de verilmistir. EPM’in doymus zincir yapisi nedeniyle, siilfiir pisirme
ajan1 vulkanizasyon sisteminde kullanilamaz. Bunun yerine, bir koajan varliginda
veya yoklugunda peroksit ile vulkanizasyonu saglanir. Peroksit pisirme ajani pahalidir
ve standart kauguk ekipmanlarinda kullanimi zordur. Bu nedenle EPDM polimerleri

gelistirilmis ve glinimiizde daha yaygin olarak kullanilmaktadir [14].

(a) (b) (©)

: G
H,C=CH, CH;-C=CH» —(CHg —CH, —CH—CH,)—

Sekil 2.1. Etilen (a), propilen (b) ve etilen propilen (c) kopolimer yapisi.

EPDM sentezinde capraz baglama i¢in uygun doymamis monomer olarak etiliden
norbornen (ENB), 1,4 heksadien veya diklopendadien gibi konjuge olmayan dien
termonomerler kullanilir. Bu dien yapisindaki doymamis monomer, polimerin ana
zinciri olmaktan ziyade bir yan grubu olarak ve ¢ift baglardan biri polimerlesecek
sekilde tasarlanmistir ve tepkimeye girmeyen diger ¢ift bag, siilflir ¢apraz bagi
olusturur. Sonug olarak, dien gruplart EPDM'nin ana zincirinde yer almadigindan hava
kosullarina kars1 olaganiistli bir direng sergiler [15, 16]. Ayrica, dien grubuna bagl
olarak EPDM, silfiirlin yan1 sira peroksit ve diger ¢apraz baglayict maddelerle de
vulkanize olabilmektedir [17]. Dien olarak 5-etiliden-2-norbornen (ENB) igeren
etilen-propilen-dien monomerinin (EPDM) kimyasal yapis1 Sekil 2.2°de verilmistir.
Etilen-propilen elastomerlerinin igerigi genellikle agirlikga etilen yiizdesi olarak

bildirilir ve %80 ila %40 arasinda degisir. Dolayisiyla, genellikle propilenden daha
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fazla etilen bulunur. Monomerler rastgele dagilir, bu da amorf kopolimerlere yol agar.
Etilen igerigi arttik¢a, uzun zincirli yap1 ile polimerin kristalinitesi artar. Kristalinite
genellikle sicaklik azaldikga arttifindan, yiiksek etilen terpolimerlerin dagilma

sorunlarini en aza indirmek igin yeterli sicaklikta depolanmasi gerekmektedir [18].

‘i( CH; _CHz‘)—('CHQ— CH CH—CH )1—
X
c

CH— CH,

Etilen Propilen 2-etiliden 5-norbornen
(ENB)

Sekil 2.2. EPDM elastomerinin kimyasal yapisi.

EPDM kauguklarinda, etilen ve propilen oranlarinin farkliligi elastomer 6zellikleri
tizerinde degisim gosterir. %45-50 arasindaki etilen miktarinda, amorf bir yap1
olusurken, %70-80 arasindaki etilen miktarinda uzun zincirli yapr ile birlikte
kristallesmis bir yap1 olusur. Kristallesme orani arttik¢a, mekanik 6zellikler, sertlik ve

kalic1 deformasyon 6zellikleri gelisir [18].

2.2. Genlesmis Perlit (EP)

"Perlit" adi, kirik incilere benzeyen cok sayida konsantrik ¢atlaklara sahip cam gibi
kayalar anlamina gelen '"perlstein"den tiiretilmistir. Perlit, magmanin hizla
sogumasiyla olusan dogal bir volkanik camdir [19- 22]. Perlit rezervleri diinyanin
cesitli iilkelerinde bulunmaktadir ve Tiirkiye, 17 perlit iireticisi iilke arasinda diinya
rezervlerinin yaklasik %70'ine sahip olan lider perlit tireticisidir [23, 24]. 2018 yilinda,
diinyadaki toplam ham perlit tiretiminin 3,04 milyon metrik ton (Mt) oldugu
bildirilmistir [25]. Perlit isleme prosesinde kimyasal kullanilmaz, yan friin elde
edilmez ve minimum atik olusur. Bu nedenle perlit madenciliginin ¢evre iizerinde
sinirh bir etkisi vardir [26, 27]. Bunlar perliti gevre dostu, siirdiiriilebilir, ¢ok yonlii ve

verimli bir dogal mineral yapar.

Perlit, esas olarak Si02 (agirlik¢a %70-75) ve Al203 (agirlik¢a %12-18) ve ayrica az
miktarda Fe203, K20, TiO2, Na20, CaO ve MgO gibi diger metal oksitlerden olugan
amorf ve inorganik bir yapiya sahiptir [22, 28, 29]. Perlitin temel 6zelligi, yapisindaki
%2-%06 oranindaki kimyasal olarak bagli su igerigidir [30]. Yumusama noktasini asan
700 ila 900°C sicaklik araliginda, genlesme 6zelligi gosterir. Bu genlesme, ham perlit

bilinyesinde bulunan absorbe edilmis suyun hizla buharlagsmasi ve 1siyla yumusayan



kayada pordz yapilarin olusturmasina neden olur. Sonug olarak, perlit genleserek 20

kata kadar hacmi artmakta ve kopiik benzeri bir yap1 olugmaktadir [31-33].

EP, kimyasal bilesimine ve su i¢erigine bagl olarak genis gbzenekli, ultra hafif, genis
ylizey alani, sertlik, dayaniklilik, diisiik 1s1 iletkenligi, onemli 6lgiide 1s1 direnci ve iyi
ses yalitimi gibi olumlu 6zellikler gosterir [20, 33, 34]. Yukarida belirtilen 6zellikler,
perlite yiiksek ve diisiik sicaklik yalitimi, yiiksek yanma dayanimi, asirlik¢a hafif
agrega yapimi, s1vi ve gaz filtrasyonu, adsorpsiyon, petrol kuyusu aritimi, bahgecilik,
tarim ve akustik gibi c¢esitli uygulama alanlarinda yaygin endiistriyel kullanim
potansiyeli saglamaktadir [35-38]. EP’nin diisiik 1s1 iletkenligine sahip olmasi sicaklik
kontroliiniin kritik oldugu uygulamalarda kullanimini son derece faydali hale
getirmektedir. Perlit, cogu asit ve alkaliye kars1 dayaniklidir, bu da onu ¢esitli kimyasal
ve endiistriyel uygulamalarda kullanim i¢in uygun hale getirir. Perlit 1siya
dayaniklidir, bu sayede yangina dayanikliligin 6nemli oldugu uygulamalarda kullanish
hale gelir. EP, etkili bir ses emicidir ve genellikle insaat ve diger uygulamalarda ses

izolasyonu saglamak i¢in kullanilir [39-43].

EP, gelismis 1s1 yalittimi1 ve mekanik mukavemete sahip daha hafif, daha dayanikli,
uygun maliyetli polimer kompozitler elde etmek i¢in cazip bir takviye dolgu maddesi
haline gelmis ve polimer kompozitlerin 6zellikleri tizerindeki etkilerini incelemek igin
cesitli caligmalar yapilmistir. EP diisiik 1s1iletkenligi, yanmaya kars1 yiiksek dayanima,
diisiik yogunlugu, kimyasal ve 1s1l kararligi, nispeten diisiik maliyeti, petrol bazli
olmamasi ve volkanik kayac olarak bulunabilir olmasi nedenleriyle inorganik bir

yalitim malzemesi olarak EPDM kaugukta kullanimi tercih edilmistir.

Perlitin spesifik Ozellikleri, kullanilan perlit oranimna ve formuna bagli olarak
degisebilir. Raji ve arkadaslari, ham ve EP’in degisen oranlarinin (agirlik¢a %0-20)
polipropilen bazli kompozitlerin morfolojik, termal ve mekanik 6zellikleri tizerindeki
etkisini degerlendirmek igin kapsamli bir arastirma yiritmistir [22]. Mekanik
ozellikler acisindan, ¢alisma, ham perlitin dahil edilmesinin, EP’nin dahil edilmesine
kiyasla daha iistiin mekanik mukavemet ve sertlik sagladigini gostermektedir. Termal
ozellikler agisindan ham perlit ve EP, polipropilen kompozitlerde termal stabilitenin
artirtlmasina katkida bulunmustur. Ham perlit ve EP’nin etkilerinde gozlemlenen
farkliliklar, polimer matrisine farkli derecelerde yapismalarma ve su igeriklerine
baglanmustir. Ayrica, EP kauguk uygulamalarinda yogunluk azaltici bir dolgu maddesi

olarak islev gorebilir, roketlerin ve araglarin yiik tasima kapasitesini artirabilir.
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Etkileyici termal kararliligi ve diislik iletkenligi, onu elastomerik 1s1 kalkani
malzemeleri ve termal enerji depolamada kullanilan faz degisim malzemeleri i¢in
cekici bir dolgu maddesi haline getirmektedir. EP ayrica tarimda bitki gelisimini
artirmak icin ve tekstil endiistrisinde agartma maddesi olarak yaygin bir sekilde
kullanilmaktadir. Yiiksek gozenekliligi sayesinde kimyasallar1 absorbe etmede ve
maddeleri filtrelemede etkilidir, bu da onu birgok ilging uygulamaya sahip ¢ok yonlii
bir yesil malzeme haline getirmektedir [44, 45]. Perlit kimyasal reaksiyonlarda bir
katalizor olarak da kullanilmaktadir [46].

EPDM, isleme kolayligi, lstiin mekanik Ozellikleri, diisiik 6zgiil agirligi, ozon,
ultraviyole 1sinlar1, hava kosullar1 ve 1siya karsi mitkemmel direnci gibi olaganiistii
Ozellikleri nedeniyle giliniimiiz endiistrilerinde oldukga tercih edilen bir sentetik
kauguktur. Yaslanmaya karsi olaganiistii direnci nedeniyle oldukca dayanikli bir
malzemedir ve bu 6zelliginden dolay1 6zellikle askeri uygulamalar i¢in tercih edilir.
EPDM tipik olarak 400 °C civarindaki sicakliklarda bozulmaya baslar [47]. Ayrica,
EPDM hafiflik 6zellikleriyle bilinen bir kauguk tiiriidiir ve bu da onu cesitli
endiistrilerde popiiler bir se¢cim haline getirmektedir. Agirligin1 daha da azaltmak ve
araclarin yakit verimliligini artirmak i¢in tireticiler genellikle EP gibi yogunluk azaltici
dolgu maddeleri kullanmaktadir [48]. EP sadece EPDM'nin agirligini azaltmaya
yardimc1 olmakla kalmaz, ayni zamanda 1s1 ve alevlere karsi bir bariyer gorevi de
goriir. Marco ve arkadaglar1 perlitin Kati Roket Motoru gdmleklerinde yogunluk
azaltic1 dolgu maddesi olarak kullanilabilecegini kesfetmis ve cam mikrokiirelere karsi
umut verici bir alternatif oldugunu gostermislerdir [49]. Ancak, iiretim yonteminde
ekstriider kullanildiginda, formiilasyona 20 phr'den fazla perlit ilave edilmesi
durumunda prosesin uygulanabilir olmadig1 tespit edilmistir. Yapilan caligmalar,
perlitin kauguk bilesiklerine dahil edildiginde, 1s1 yalitimini iyilestirme ve yogunlugu
azaltma gibi ¢esitli avantajlar sunabilecegini gostermistir [49, 50].Ayrica, hafif bir
inorganik 1s1 yalitim malzemesi olan EP, miikemmel yangin direnci ve akustik yalitim
ozellikleri sergilemektedir. Alghadi ve arkadaslari, akrilonitril-biitadien-stiren (ABS)
kopolimerine perlit ilavesinin mekanik, termomekanik, morfolojik ve eriyik akis
parametreleri tizerindeki etkisini arastirmistir [41]. Bu Ozellikler agisindan en iyi
performansi %S5 perlit iceren ABS kompoziti gostermistir. Kucharczyk ve arkadaslari,
epoksi kompozitlere EP ilave ederek termal koruma ve ablatif 6zelliklerin

gelistirildigini gosteren bir ¢alisma yiiriitmistiir [51]. Ayrica Atagiir ve arkadaglari,



EP ilavesinin yiiksek yogunluklu polietilenin (YYPE) 1s1 yalitim 6zellikleri tizerindeki
etkisini arastirmistir [52]. Calismalari, YYPE'ye degisen agirlik yiizdelerinde (%5,
%10, %20 ve %30) EP ilavesinin, YYPE'in termal iletkenlik degerlerini, EP’in
karsilik gelen her agirlik yiizdesi i¢in sirasiyla %S5,5, %6,3, %7,9 ve %8 oraninda
azalttigini ortaya koymustur. Sahraeian ve arkadaslari perlit igeren diisiik yogunluklu
polietilen (AYPE) kompozitleri incelemistir [53]. Calismalari, perlit igeren AYPE
kompozitlerinin termal, mekanik, dinamik mekanik ve morfolojik 6zelliklerinde
iyilesmeler oldugunu gostermistir. Onceki arastirma bulgulari, EP’in yeni polimer

kompozitler gelistirmek i¢in uygun bir dolgu maddesi oldugunu gostermektedir.

Elastomerik Is1 Koruyucu Malzemeler (EHSM), ¢esitli bilesenleri asirt sicakliklardan
koruyarak havacilik ve uzay teknolojisinde ¢ok dnemli bir rol oynar. Bu malzemeler,
yogun 1s1yla karsilastiklar1 Diinya atmosferine yeniden giris sirasinda uzay araglarini
ve diger havacilik ekipmanlarini korumak igin tasarlanmistir. Asbest, uzun yillar
boyunca miikemmel termal oOzellikleri nedeniyle EHSM i¢in yaygin olarak
kullanilmaktadir [54]. Ancak, saglik tizerindeki tehlikeli etkilerine iliskin kanitlar
nedeniyle 55 iilkede yasaklanmistir [55]. EHSM'de asbeste uygun alternatiflerin
aragtirtlmasi, kullanilan malzemelerin termal 6zellikleri ve saglik tizerindeki etkileri
g6z Onilinde bulunduruldugunda ¢ok 6nemlidir. Juliano ve arkadaslari, EP’in termal
koruma bilesenlerinde asbeste alternatif olarak polibiitadien hidroksillenmis (HTPB)
bir matrise ilave edildiginde ablatif bir dolgu maddesi olarak etkili bir sekilde islev
gorebilecegini gostermistir [56]. Jargin'e gore, asbestin degistirilmesine yonelik
calismalar sektoriin kaygilart g6z Oniinde bulundurulmadan objektif bir sekilde
yuriitillmelidir [57]. EHSM i¢in polimerik matrislerde kullanilan geleneksel
malzemeler arasinda EP en az kullanilan takviye dolgu maddesi olmustur. Bununla
birlikte, EP’in dahil edilmesi, havacilik endiistrisinde dnemli avantajlar sunan daha
diisiik yogunlukta malzemelerin elde edilmesi ile sonuclanmistir. Bununla birlikte,
mekanik 6zellikler asbest i¢eren referans formiilasyonlarla eslesmemistir. Bu nedenle,
EP’in bu sektorde yaygin olarak kullanilabilmesi i¢in daha fazla arastirma yapilmasi
gerekmektedir. Potansiyel bir ikame olarak EP’in arastirilmasi umut vaat etmektedir,
ancak mekanik performansini tam olarak anlamak ve havacilik uygulamalarina
uygunlugunu saglamak i¢in daha kapsamli aragtirmalar gereklidir. Sonug olarak,
havacilik, ingaat ve otomotiv gibi agirlik ve sicaklik direncini ydnetmenin hayati 6nem

tasidig1 endiistrilerde degerli bir malzeme haline gelmistir.
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Ayrica, Faz Degisim Malzemeleri (PCM'ler) termal enerji depolama i¢in enerji
tasarruflu bir teknoloji olarak yogun arastirma ilgisi gormektedir. Kong ve arkadaslari
tarafindan yiiriitiilen ¢alisma, PCM igeren EP duvar levhalarinin 6lgiilen odalarin
ortalama hava sicakligimi 2,4 °C ve i¢ duvar yiizeyinin sicakligimi 7,0 °C
diistirebildigini ortaya koymaktadir [58]. Yao ve arkadaslari, PCM i¢in parafini

emmek {lizere destek malzemesi olarak EP kullanmigtir [59].

Oniimiizdeki yillarda, ekonomik ve gevresel kisitlamalarin daha da kétiilesmesi ve
enerji verimli ingaat malzemelerine olan talebin artmasi beklenmektedir. Isitma ve
sogutma amagli enerji tilketimini azaltmak i¢in ingaat sektori diisiik 1s1 iletkenligine
sahip malzemelerin gelistirilmesine odaklanacaktir [60]. EP, diisiik 1s1 iletkenligi,
optimum mekanik oOzellikleri ve insaat sektoriinde bir yapt malzemesi olarak
olaganiistii yangin direnci nedeniyle enerji verimliligini artirmak i¢in biiyiik bir
potansiyel sergilemektedir. Topgu ve arkadaslar1 %30 perlit i¢erikli tuglalar {izerinde
bir calisma yapmis ve standart tuglalara kiyasla 1s1 iletkenliginde yaklasik %54'lik bir
azalma oldugunu bildirmistir [61]. Ayrica, Ozkan ve arkadaslar perlit ilavesiyle 1s1
iletkenliginde 6nemli bir azalma tespit etmis ve 1s1 iletkenligi ile 6zgiil agirlik arasinda

bir korelasyon kurmustur [62].

Belirtildigi gibi, EP’nin EPDM kauguguna ilave edilmesi, gelismis 1s1 yalitimi, daha
diisiik yogunluk, gelismis termal stabilite, kullanim amacina ve istenen &zelliklere
gore Ozellestirilmis mekanik 6zellikler dahil olmak {izere ¢esitli avantajlar sunabilir.
Bu tezin bu asamasinda, kaucuk endiistrisi tarafindan halihazirda kullanilan dolgu
maddeleri i¢in stirdiiriilebilir ve uygun maliyetli alternatifler kesfetmek amaciyla
EP’nin EPDM kaucuga dahil edilmesini arastirmayr amacglamaktadir. Bu calisma,
cesitli endiistrilerde kullanilabilecek diisiik 1s1 iletkenlik degerlerine sahip dogal,
stirdiiriilebilir, uygun maliyetli ve hafif yesil malzemeler gelistirmeyi amaglamaktadir.
Aragtirmay1 yiiriitmek i¢in EPDM kauguk formiilasyonlarina farkli miktarlarda EP (0,
5, 10, 15 ve 60 phr) dahil edilmistir. Analiz, EPDM kauguk i¢indeki EP oraninin ve
dagiliminin, kiirlenme Ozellikleri, fiziksel ve mekanik oOzellikler, c¢apraz bag
yogunlugu, termal iletkenlik, termal stabilite, yiizey piiriizliliigii ve elde edilen
kompozitlerin temas agis1 dahil olmak iizere ¢esitli parametreler iizerindeki etkisini
ortaya koymaktadir. Bu arastirma, EP ilavesinin EPDM bazli kauguk kompozit

malzemelerin genel performansini nasil etkiledigine dair bilgi saglamakta ve gelecek
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icin yeni iyilestirilmis malzemelerin ve teknolojik uygulamalarin gelistirilmesine

rehberlik etmektedir.

2.3. Aycekirdegi Kabugu (AK)

Bu bolimde, lignoseliillozik yapidaki farkli biyoatik dolgular ile aycgekirdegi
kabugunun polimer kompozitlerdeki uygulama potansiyellerini inceleyen literatiir
arastirmasinin sonuglar1 sunulmaktadir. Yapilan kapsamli degerlendirme, bu dogal ve
siirdiiriilebilir malzemelerin c¢esitli endiistriyel ve miihendislik uygulamalarindaki

roliinii ve performansini aydinlatmay1 amaglamaktadir.

Tarimsal ve endistriyel atiklarin yeniden kullanimi, dongiisel ekonomi ve
stirdiiriilebilir kalkinmanin temel taglarindan biridir. Bu baglamda, ay¢ekirdegi kabugu
gibi biyolojik atiklarin, kauguk kompozitler i¢in dolgu maddesi olarak
degerlendirilmesi hem atik yonetimine katki saglamakta hem de ¢evre dostu malzeme
tiretimine olanak tanimaktadir. Lignoseliillozik yapilar1 sayesinde yiiksek ozgiil
mukavemet sunan bu biyokiitleler, polimer matrislerle uyum icinde ¢alisarak mekanik
dayanimi artirabilir. Ayni zamanda, esnek yapilar1 sayesinde farkli endiistriyel

uygulamalara kolayca entegre edilebilirler [63].

Aycekirdegi kabuklari, yaklasik %37,3 seliiloz, %35,0 hemiseliiloz ve %22,9 lignin
iceren bir lignoseliilozik malzeme olup, yiiksek seliiloz igerigi nedeniyle polimer
malzemeleri i¢in ideal bir dolgu maddesi olarak degerlendirilmektedir [64]. Bu

bilesenlerin kimyasal yapilar1 Sekil 2.3-A, B ve C'de gosterilmistir.

Seliiloz, bitkilerin baglica yapisal bileseni olan, 1-15 bin glukoz monomerinden olusan
lineer, uzun zincirli bir polisakkarittir. Seliillozun hemen hemen tiim bitki tiirlerinde ve
hatta baz1 bakterilerde dogal olarak {iretilmesi sebebiyle en ¢ok bulunan
biyopolimerdir. Uretim kaynagina bagl olarak, molekiillerin organizasyonu ve komsu
liflerle etkilesimleri biiyiik ol¢iide farklilik gosterebilir. Bu ¢alisma, yalnizca odunsu
bitkilerden elde edilen seliiloza odaklanacaktir ve bahsedilen seliilozun yalnizca
odunsu bitkilerden elde edildigi varsayilmalidir. Seliilloz molekiiliinde bulunan
hidroksil gruplari, onu polar ve hidrofilik yapar ve lifler arasinda hidrojen baglarinin
olusmasina olanak tanir [64]. Bu durum, seliilozun dogal olarak, bireysel seliiloz
molekiillerinin hizalanip bag yaparak nanofibriller olusturdugu ve bunlarin bir araya
gelerek mikrofiberler olusturdugu hiyerarsik yapilar olusturmasina olanak saglar. Ayni

hidroksil gruplari, seliilozun kimyasal modifikasyonunu kolaylastirir.
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Sekil 2.3. Seliiloz (A), hemiseliiloz (B) ve lignin (C) yapilarinin kimyasal yapilar.

Seliiloz, bitkilerin baslica yapisal bileseni olan, 1-15 bin glukoz monomerinden olusan
lineer, uzun zincirli bir polisakkarittir. Seliilozun hemen hemen tiim bitki tiirlerinde ve
hatta bazi bakterilerde dogal olarak iiretilmesi sebebiyle en c¢ok bulunan
biyopolimerdir. Uretim kaynagina bagli olarak, molekiillerin organizasyonu ve komsu
liflerle etkilesimleri biiyiik 6l¢iide farklilik gdsterebilir. Bu ¢alisma, yalnizca odunsu
bitkilerden elde edilen seliilloza odaklanacaktir ve bahsedilen seliillozun yalnizca
odunsu bitkilerden elde edildigi varsayilmalidir. Seliiloz molekiilinde bulunan
hidroksil gruplarmin bollugu, onu son derece polar ve hidrofilik yapar ve lifler
arasinda hidrojen baglarinin olusmasina olanak tanir [64]. Bu durum, seliilozun dogal
olarak, bireysel seliiloz molekiillerinin hizalanip bag yaparak nanofibriller olusturdugu
ve bunlarin bir araya gelerek mikrofiberler olusturdugu hiyerarsik yapilar
olusturmasma olanak saglar. Aymi hidroksil gruplari, seliilozun kimyasal

modifikasyonunu kolaylastirir.

Seliiloz, yar1 kristal bir yapiya sahip olup, molekiiler zincirlerinin kisa mesafeli
diizenlenisi ve kristalin fraksiyonunun %40-60 arasinda degiskenlik gosterdigi bir
biyopolimerdir. Seliiloz liflerinin dogal anizotropik yapisi, gerilme o6zelliklerinin
6l¢iimiinde ¢ekme yoniine bagl olarak belirgin farkliliklar olusturur. Eksenel yonde,
seliiloz fibrillerinin 120-167 GPa Young modiiliisii ve 750-1080 MPa maksimum

¢cekme dayanimi oldugu gozlemlenmistir. Bu malzemeler, yap1 malzemelerinden
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tekstilde kullanilan mikrofiberlere, kompozitlerdeki nanofibrillere kadar farkl

Olceklerde ve alanlarda kullanilmaktadir.

Hemiseliiloz, azami ii¢ bin tekrar eden monomerden olusan kisa zincirli, dalli, amorf
bir polisakkarittir. Hemiseliiloz, seliilozun bir tiirii degildir ve tamamen farkli bir
biyopolimerdir. Cesitli monomerleri icermesinin bir sonucu olarak, genellikle glikoz
bazli olsa da, hemiseliilozun polimerizasyon derecesi seliiloz kadar yiiksek degildir.
Genellikle seliilloz mikrofiberler arasindaki interfibriller boslukta, mikrofiber
demetleri arasinda yapistirici bir madde olarak bulunur ve bir ¢capraz baglayici madde

gibi islev goriir [65].

Son olarak, lignin, hem alifatik hem de aromatik bilesenler iceren karmasik ve amorf
bir biyopolimerdir [66]. Bu nedenle, ozellikleri hem selillozdan hem de
hemiseliilozdan biiylik Olclide farklidir. Lignin, koniferil alkol, sinapil alkol ve
parakumaril alkol olarak adlandirilan 3 bilesenden olusmaktadir [67]. Bu molekiiliin
karmasiklig1 ve cevresel faktorlere tepki olarak diizensiz dogal sentez yapisi, lignini
smniflandirmay1r ¢ok zorlastirmaktadir. Genellikle, ii¢ lignol oranlarmma gore
smiflandirilabilirler. Biiyiik lignin molekiilii bol miktarda aromatik halkaya sahiptir,
bu da onu seliilozdan daha az polar ve daha hidrofobik hale getirir ve yapisina bagh
olarak tamamen hidrofobik hale getirebilir [66]. Odunsu bir bitki hiicresi i¢inde lignin,
bitkiye sertlik ve gii¢ kazandirmak i¢in bitki duvarlarinda hemiseliiloz arasinda ¢apraz
bag olusturarak bulunmaktadir. Ayrica, lignin, odunsu bir bitkiye suyun iletilmesine
yardimc1 olmanin yani sira, hastaliklara ve mikrobiyal enfeksiyonlara karsi savunma

saglayarak ve savunmasiz bitki hiicresini koruyarak, birgok islevsel 6zellik saglar [68]

Son yillarda, lignin, ila¢ etken madde dagitimindaki uygulamalarda, kozmetikde ve
ilaglarda stabilizator madde olarak kullanimi dikkat ¢ekmektedir. Lignin'in toksik
olmayan, biyobazli ve biyobozunur dogasi, toksik veya zararl stabilizatorlerin lignin
ile ikame edilmesiyle genis capta ilgi gormektedir [69]. Frangville ve arkadaslari
tarafindan lignin nanopartikiillerinin sentezlenmesine yonelik bir prosediiriin
gelistirilmesiyle birlikte, son ¢aligmalar ligninin polimerik kompozitlerde
uyumlastirici, kristal g¢ekirdeklestirici ajan, mukavemet ve toklugu artirmak ig¢in
takviye maddesi ve mekanik takviye maddesi olarak kullanimini da igermektedir [68-

71].
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Aycigegi ¢ekirdegi kabuklart (AK), aycicegi yagi endiistrisinin bir yan {iriinii olup,
cogunlukla atik olarak degerlendirilmesine ragmen, kolay erisilebilirligi ve dogal bir
dolgu malzemesi olarak potansiyeli dikkat ¢ekicidir. Kiiciik bir miktar1 ev yakit1 veya
hayvan yemi olarak yeniden kullanilsa da, biiylik bir kismi genellikle yakilarak

cevresel kirlilige neden olmaktadir.

Biyokiitle temelli dolgu maddelerinin polimer kompozitlerde kullanimi {izerine
yapilan literatiir incelemeleri, bu tiir dogal kaynaklarin sagladig: stirdiiriilebilir ve
diisiik maliyetli avantajlart dogrulamaktadir. Aycekirdegi kabugu gibi tarimsal
atiklarin, geleneksel dolgu maddelerine alternatif olabilecegi ve bu maddelerin
cevresel ayak izini azaltmaya yonelik potansiyeli bulundugu goriilmistiir. Dolayisiyla,
calismamizin bir kisminda, aycekirdegi kabuklarinin kauguk kompozitlerde
kullanimina odaklanarak, bu malzemenin kaucuk malzemelerde siirdiiriilebilir bir
hammadde olarak degerlendirilmesini saglamaktadir. Bu tiir yenilenebilir kaynaklarin
polimer kompozitlerde kullanimi, gelecek i¢in ¢evre dostu ve ekonomik ¢oziimler

sunmakta ve siirdiiriilebilir malzeme iiretiminde kritik bir rol oynamaktadir.

Mohammed calismasinda, aycicegi ve karpuz g¢ekirdegi kabuklarinin toz haline
getirilerek doymamis polyester malzemeye ilave edilmesinin, egilme mukavemeti,
basma mukavemeti ve sertlik gibi g¢esitli mekanik Ozellikleri iyilestirdigi
gosterilmistir. Bununla birlikte, bu dolgu maddelerinin darbe mukavemeti iizerinde
olumsuz bir etkisi oldugu tespit edilmistir [72]. Aridi ve arkadaslari, farkli oranlarda
piring kabugunu (%35, %40, %45, %50 ve %55) dolgu maddesi olarak ve baglayici
bir ajan kullanilarak elde edilen piring kabugu-polipropilen (RH-PP) kompozitlerinin
mekanik Ozelliklerini incelemistir. kompozitlerin ¢ekme mukavemeti, egilme
mukavemeti ve egilme modiilii agisindan en iyi performanst %50 oraninda piring
kabugu igceren kompozitin sergiledigi bulunmustur. Buna karsin, %35 oraninda piring
kabugu iceren kompozit, Young modiilii, egilme mukavemeti, egilme modiilii ve darbe
mukavemeti agisindan en iyi performansi gostermistir. Taramali elektron mikroskobu
(SEM) analizi, dolgu ilavesi arttik¢a kompozitlerde daha fazla bosluk ve lif kopmalar1
oldugunu ortaya koymustur [73]. Barczewski ve arkadaslari, tarimsal atik malzemeleri
olarak ceviz kabugu (WS), findik kabugu (HS) ve ay¢icegi kabugu (SH) gibi dolgu
maddelerinin epoksi bazli kompozitlerde kullanimini incelemislerdir. Diisiik boy/en
oranina sahip pargacik seklindeki WS ve HS dolgularinin kompozitlerin sertlik ve

dayaniklilik 6zelliklerini iyilestirdigi, buna karsilik lif seklindeki SH dolgusunun
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kompozitlerin viskozitesini artirarak mekanik performansini olumsuz etkiledigi
gozlemlenmistir [74]. Aygekirdegi kabugunda bulunan hemiseliiloz, lignin ve seliiloz
gibi bilesenlerden kaynaklanan polar hidroksil gruplari, bu malzemenin nonpolar
polimerlerle uyumlulugunu sinirlamaktadir. Bu durum, zayif ara yiizey baglanma
bolgelerinin olusmasina yol agar. Kompozite daha fazla organik dolgu maddesi
eklendik¢e, bu uyumsuz ara yiizey bdlgeleri artar ve polimer matrisinden dolgu
maddesine gerilim aktarim verimliligi azalir [75]. Bu, polimer kompozitlerinde daha
yuksek dolgu icerigi ile gozlemlenen egilme mukavemetindeki azalmanin nedenini
aciklamaktadir. Benzer bulgular, epoksi recine i¢indeki findik ve ceviz kabugu gibi
lignoseliilozik dolgularin egilme mukavemetini azalttigini rapor eden calismalarda da

belirtilmistir [76].

Cesitli arastirmalar, aycekirdegi kabugu atiginin polimer matrislerine ilavesini
incelemistir. Yerel olarak temin edilebilen biyokiitle malzemelerinin polimerlerin
mekanik 6zellikleri tizerindeki etkisini arastiran birgok ¢alisma bulunmaktadir. Kuram
ve arkadaslari, akrilonitril-biitadien-stiren (ABS) polimerine farkli oranlarda (6rnegin
%S5, %10, %15 ve %20) aygicegi ¢ekirdegi kabugu tozu ekleyerek kompozitlerin
reolojik, mekanik ve morfolojik 6zelliklerini incelemislerdir. Arastirma sonuglari,
aycicegi cekirdegi kabugu tozunun ABS'nin egilme ve ¢ekme modiiliinii artirdigini
gostermistir. Ancak, bu iyilesmenin, kopma uzamasi, ¢ekme mukavemeti, darbe
mukavemeti, egilme gerinimi ve egilme mukavemetinde bir azalma ile gozlendigi

bulunmustur [77].

Barczewski ve arkadaglar tarafindan yiiriitiilen calismaya gore, aycekirdegi kabugu,
polipropilen kompozitlerinin mekanik 6zelliklerini iyilestirerek termo-mekanik
ozelliklerini, ¢ekme mukavemetini ve sertligini artirmistir. %10 ve %20 oraninda
aycicegi kabugu igeren kompozitler elde edilmis ve degerlendirilmistir. Ancak, daha
yuksek dolgu igerigi, cekme mukavemetinde bir azalmaya yol agmistir. Aycicegi
kabugunun polipropilen kompozitlerde etkin kullanimi, pargacik boyutu ve igerigi
arasindaki kompleks iligkiyi gozler oOniline sermektedir ve bu durum mekanik
ozellikleri, termo-mekanik davranist ve yiizey kalitesini etkilemektedir. Parcacik
boyutu ve dolgu miktarinin optimal kombinasyonlari, yesil kompozitlerin
performansini artirarak, bu malzemeleri ¢esitli uygulamalarda daha siirdiiriilebilir ve

etkili hale getirebilir. Bu bulgular, kompozit malzemeleri belirli kullanimlar igin
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optimize etmek amaciyla dolgu boyutu ve iceriginin dikkatle se¢ilmesinin énemini

vurgulamaktadir [78].

Irez tarafindan gergeklestirilen bir calismada, aygekirdegi kabuklari, c¢ift vidah
ekstriider kullanilarak polipropilen (PP) matrisle karistirilmistir. Deneysel analiz i¢in
test numuneleri enjeksiyon kaliplama yontemiyle iiretilmistir. Calisma, aygekirdegi
kabugunun PP kompozitlerine ilave edilmesinin yiik tasima kapasitesinde %20'lik bir
azalma, darbe direncinde %200'in tizerinde bir artis ve siineklikte 8 katlik 6nemli bir

diisiise yol a¢tigini ortaya koymustur [79].

A. A. Reffaee ve arkadaslarinin bagka bir ¢aligmasi, degisik miktarlarda ayg¢ekirdegi
kabuklar1 igeren EPDM kompozitlerinin dielektrik &zelliklerine odaklanmugtir. ki
farkl partikiil boyutunda: 91.8 pm (0-50 phr) ve 7.5 pm (0-20 phr) gerceklestirilen bu
calismada, partikiil boyutunun kiiciilmesiyle birlikte dielektrik sabitinin arttig1, bu
artisgin daha yiiksek dolgu miktarindan kaynaklandigi ve boylece araylizey ve
yonlenme polarizasyonunun giiclendigi goézlemlenmistir. Bununla birlikte, dolgu
icerigi arttikga mekanik 6zellikler, 6zellikle kopma dayanimi ve uzama miktarinda bir

azalma gosterilmistir [80].

Bu alandaki literatiir taramast sonucunda, aycekirdegi kabugu gibi biyo-atik
malzemelerinin polimer kompozitlerde siirdiiriilebilir dolgu malzemesi olarak biiyiik
bir potansiyele sahip oldugu gostermistir. Bu malzemeler, mekanik o6zellikleri
lyilestirmenin yani sira ¢evre dostu bir yaklagim da sunmaktadir. Dolgu maddesinin
boyutu ve miktarinin dogru ayarlanmasi, performansin artirilmasi ve ¢evresel etkilerin
en aza indirilmesi acisindan kritik 6neme sahiptir. Biyo-atik malzemelerinin bu sekilde
kullanilmasi, gevre kirliligini azaltmanin 6tesinde, dongiisel ekonomi ilkelerine uygun
stirdiiriilebilir endiistriyel uygulamalarin gelismesine katki saglamaktadir. Gelecekte
bu alanda yapilacak daha fazla calisma hem miihendislikte hem de cesitli sanayi

sektorlerinde ¢ok daha genis uygulama firsatlari sunabilir.
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3. MALZEME VE YONTEM

3.1. Malzemeler

Formiilasyon-1: Bu calismada EPDM (Etilen Propilen Dien Terpolimer) kauguk
olarak, mooney viskozitesi 125 °C’de ML (1+4), 59.0 £ 6.0 MU, etilen igerigi %70.0
+ 3.0 ve ENB igerigi: %4.5 = 1.0 olan Kumho Polychem Co., Ltd. tarafindan tiretilen
KEP570F kullanilmigtir. N550 kodlu karbon siyahi Kremenchuk menseilidir.
Kalsiyum karbonat olarak Micron’s firmasi1 tarafindan {tretilen Turkcarb 1K
kullanilmistir. Octopus PW 3029 proses yagi olarak Petroyag (Tiirkiye) firmasindan,
polietilen glikol (Peg 6000) lubrikant olarak Merck firmasindan, plastikleistirici etkisi
sayesinde islem kolaylastirici olarak kullanilan Ultralube 220 Safic-Alcan firmasindan
ve antioksidan olarak kullanilan TMQ (Poli(1,2-hidro-2,2,4-trimetilkinolin)) Richon
tarafindan temin edilmistir. Kaucuk bilesimlerindeki wvulkanizasyon siirecini
tyilestirmek ve 1stya dayanikliligl artirmak i¢in magnezyum oksit olarak kullanilan
luvomag 270 hammaddesi Lehvoss Grup menseilidir. Ozellikle EPDM, EPM ve NBR
bazli  uygulamalarda  kullanilan  trimetilolpropan  trimetakrilat ve silisik
asit karisimindan olusan rhenofit trim/s (%70 trimetilolpropan trimetakrilat ve %30
silika), peroksit vulkanizasyonunu aktive eden bir {iriindiir ve Lanxess tarafindan
saglanmistir. Bifonksiyonel bir peroksit olan luporex F40 ‘in Arkema firmasindan

temin edilmistir.

Formiilasyon-I1: EPDM bazli kauguk kompozitlerin bilesiminde asagidaki maddeler
kullanilmistir: orta molekiiler agirlik dagilimina (125 °C'de Mooney Viskozite ML
(1+8) cinsinden 49,0 + 6,0 MU) ve yiiksek etilen igerigine (agirlikca %70,0 = 3,0)
sahip yag igeren (50,0 + 3,0 phr) etilen-propilen-dien monomer (EPDM, KEP960N)
kaucuk Kumho Polychem'den temin edilmistir. Takviye dolgu maddesi olarak
Imerys'ten tedarik edilen kalsin kaolin (Polarite 503S) kullanilmistir. Cinko oksit
(ZnO) fiiretici firmas1 Metal Oksit Co., Ltd., ZnO'nun vulkanizasyon sistemindeki
aktivitesini hizlandirmak i¢in kullanilan stearik asit iireticisi ise Evyap Oleo’dur.
Formiilasyonda kullanilan parafinik yag Petrol Ofisi'nden (Tiirkiye) temin edilmis ve

plastiklestirici olarak kullanilmistir. Kiirleme ajani olarak kiikiirt (S-80), cinko



dietilditiyokarbamat (ZDEC-80) ve siiper hizli hizlandirict olarak tetrametiltiuram
disiilfiir (TMTD-80) Vibiplast'tan (Castano Primo [MI], Italya) tedarik edilmistir. Bu
hizlandiricilar genellikle siilfiir ile kiirleme esnasinda kullanilirr [81]. Bu ¢alismada
kullanilan EP Izmir Bergama bolgesinden temin edilmis olup Cevahir Petlit tarafindan
saglanmistir. Silan ajan1 olarak kullanilan bis[3-(triethoxysilyl) propyl] Tetrasulfide
Silane (TESPT, Si69) Evonic firmasindan, bis(trimetoksisilil)-polidimetilsiloksan
(BTMS-PDMS) ve 3-trimethoxysilyl propylmethacrylate (TMSPM) Sigma-
Aldrich’ten tedarik edilmistir. Silanlama reaksiyonu esnasinda solvent olaraka

kullanilan analitik safliktaki aseton Aldrich’ten temin edilmistir.

Deneysel siirecte kullanilan tiim kimyasallar endiistriyel ve arastirma uygulamalari
icin standartlastirilmistir. Dolayisiyla malzemelere ilave saflastirma islemi

uygulanmamis satin alindiklart haliyle kullanilmastir.

3.2. Yontem

Bu tez calismasinda, EPDM bazli kauguk bilesiklerinin O6zellikleri, farkli dolgu
maddelerinin etkisi incelenerek kapsamli bir sekilde arastirilmistir. Calismada,
genlestirilmis perlit (EP) ve 6giitiilmiis aygekirdegi kabugunun (AK) EPDM kauguk

karigimlarina etkisi ii¢ ana baslik altinda ele alinmustir:
1. EP’nin etkileri,
2. Ogiitiilmiis aygekirdegi kabugun etkileri.
3. Yiizey modifikasyonu uygulanmig EP’nin etkileri,
Bu kapsamda, dolgu maddelerinin kauguk bilesiklerinin mekanik, termal ve reolojik
ozelliklerine olan katkilar1 detayli bir sekilde degerlendirilmistir.
3.2.1. EPDM kauc¢uk hamurlarinin hazirlanmasi ve vulkanizasyonu

Bu béliimde, EPDM esasli kauguk hamurlarinin hazirlanma siireci, kalip i¢inde belirli
bir sicaklikta ve basingta vulkanize edilme yontemi ve vulkanizasyon sonrasi testler
icin kompozit numune iiretimi anlatilmistir. Elde edilen malzemenin kalitesini ve
performansini degerlendirmek amaciyla hazirlanan numunelerin karakterizasyonu igin
kullanilan g¢esitli test cihazlari ve yontemleri tanimlanmistir. Kompozitlein

hazirlanmasi islemi sirasinda kauguk numune karigimlarinin  hazirlanmasi,
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karistirtlmas1 ve vulkanizasyonu icin ekipman ve prosediirleri tanimlayan ISO

2393:2014 standardina uyulmustur.

Kaucuk endiistrisinde, kaugcuk hamurlar1 hazirlanirken dolgu maddelerinin matris
icinde homojen bir sekilde dagilimini saglamak ve tutarh 6zellikler elde etmek icin
yaygin olarak kullanilan bir yontem olan iki asamali bir karigtirma islemi
uygulanmustir. Ilk asamada, tegetsel rotorlu bir karistirictya sahip laboratuvar
Olceginde (400 ml) Sekil 3.1°de verilen dahili karistiric1 (Banbury) kullanilmistir.
Banbury mikser ile yapilan karistirma isleminden sonra, ikinci asamada karigimi levha
haline doniistiirmek ve homojenligini optimize etmek amaciyla Sekil 3.2°de verilen iki
silindirli agik karistirma mili kullanilmustir. ki silindirli mil, ek mekanik islem ve
kesme kuvvetleri uygulayarak dolgu maddesi aglomeralarinin pargalanmasini
saglamakta ve dolgu maddesinin polimer matrisinde homojen bir sekilde dagilimini ve

homojenizasyonunu artirmaktadir.

Silindir, yiizen agirlik

Kauguk ve dolgu
besleme kapagi

mm R = ; |\ 2 . Alt bosaltma kapagi

AR M, AM

mAARTAR

o B

Rotorlar

7'\

Banbury’'de
karigtirma islemi
sonrasi elde

edilen karisim

Sekil 3.1. Laboratuvar tipi dahili karigtiric1 (Banbury).

[k olarak EPDM kauguk Banbury miksere yiiklenerek ve 30 rpm sabit hizda 1 dakika
boyunca mastike edilmistir. Vulkanizasyon kimyasallar1 hari¢ diger bilesenler
Banbury miksere ilave edilmeden oOnce tartilmis ve karigtirllmistir. Karistirilan
bilesenler, iyi karigtirilmis bir hamur elde etmek i¢in Banbury karistiriciya ii¢ parca
halinde bir dakika araliklarla karistirma islemi devam ederken ilave edilmistir.
Banbury mikser homojen bir karigim elde etmek i¢in mastike siiresi ile birlikte toplam
5 dakika calistirilmistir. Karistirma siiresi tamamlandiktan sonra, son olarak
vulkanizasyon kimyasallar1 Banbury’e ilave edilir ve bir dakika daha karistirilmistir.

Tutarl ve tekrarlanabilir sonuglar elde etmek i¢in ram basinci (58 psi), rotor hizi (40
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rpm), sicaklik ve zaman gibi karistirma parametreleri kontrol edilmistir. Nihai karisim
Banbury mikserinden 60-70 °C sicaklikta bosaltilmis ve iki silindirli agik mil ile dort
kez millenerek plaka seklinde numuneler elde edilmistir. Levha haline getirilmis
numunelerin stabilize olmasi i¢in bes saat boyunca oda sicakliginda bekletildikten

sonra vulkanizasyon oncesi testler uygulanmstir.

Sekil 3.2. iki silindirli agik karistirma mili.

Elde edilen kauguk kompozit karisimlarinda vulkanizasyon dncesi polimer zincirleri
birbirine bagli olmayan ve serbest hareket eden yapida bulunur. Yiiksek sicaklik ile
gerceklestirilen vulkanizasyon islemi sonrasi polimer zincirleri arasinda ¢apraz baglar
olusur ve daha gii¢lii bir ag yapis1t meydana gelir. Sonug olarak kaucuk karigimlarinin
mekanik 6zelliklerinde iyilesme gozlenir. Bu siire¢ kiirlenme veya pisme olarak da

adlandirilir ve Sekil 3.3°de sematik olarak gosterilmistir.

Capraz Baglar

Yiksek Is1
—

Vulkanizasyon

Vulkanizasyon éncesi polimer zincirleri Vulkanizasyon sonrasi polimer zincirleri
arasinda olusan capraz baglar

Sekil 3.3. Vulkanizasyon dncesi ve sonrasi polimer ag yapilari.
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Elde edilen kompozit hamurlar1 stabilize olduktan sonra yaklasik 5’er g numune
alinmigs ve ASTM D5289 standardina gére RPA cihazinda 180 °C sicaklikta test
edilerek karakteristik reolojik 6zellikleri reometre egrilerinden belirlenmistir. Levha
halindeki hamurlardan pres kalibi1 boyutlarinda kesilmis, Sekil 3.4 (A)’da gosterilen
sicak hidrolik pres kalibina yerlestirilmis ve 180 °C sicaklikta ve 90 bar basing altinda
reometre egrilerinden elde edilen optimum pisme siirelerine (tcoo) gore pisirilmistir.
Vulkanizasyon islemi tamamlandiktan sonra Sekil 3.4 (B)’de gosterilen kompozit
numeleri kaliptan ¢ikarilmis ve test agamasina gegmeden 6nce oda sicakliginda 24 saat
bekletilmistir. Uygulanacak test standartlarina gére numuneler, ¢ekme testi i¢in uygun
boyuttaki numune kesme bigaklar1 kullanilarak  plakalardan dikkatlice
cikarilmistir. Elde edilen kompozit malzemelerde giivenilir test sonuglar1 elde etmek

i¢in bu adimlar1 6nemlidir.

(A) (B)

Asinma testi numuneleri

L

Pismis numune Cekme Testi Numuneleri

Sekil 3.4. Hidrolik pres (A) ve kiirleme sonrasi elde edilen test numuneleri(B).

Sekil 3.5 kauguk iiretim siirecini Ozetlemekte olup, bu siliregte ham maddelerin
karistirtlmas1 ve hidrolik pres ile vulkanizasyon islemleri sonucunda elde edilen

vulkanize edilmis kauguk numuneleri ve nihai tiriinleri gostermektedir.
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EPDM Kauguk

: EPDM hamuru
Dolgu maddeleri ve

diger bilesenler

Dahili Karistirict iki silindirli karistirma mili

(Banbury) l

——

-3

Cekme Testi Numuneleri ~ Pismis Numune

Pigsmemis numune

Hidrolik Pres

Sekil 3.5. Kauguk kompozit iiretim siirecine ait asamalar ve kullanilan ekipmanlar.
3.2.2. Vulkanizasyon éncesi karakterizasyon testleri

Bu kisimda, elde edilen kauguk karisimi ve vulkanize edilmis numunelerin
ozelliklerini belirlemek i¢in yapilan testler ve bu testlerde kullanilan ekipmanlar

ayritilt bir sekilde agiklanmistir.

3.2.2.1. Reometre testi

Hazirlanan kauguk hamurlarin reoloji testleri Sekil 3.6’da gosterilen Montech marka
3000 model kaucuk proses analizor (RPA) cihazi hareketli kalip reometre (MDR)
modunda kullanilarak ASTM D5289 standardina gore belirlenmistir. Elde edilen
kauguk karisimdan yaklasik 5 g’lik numune alinarak cihaza yerlestirilir ve belirli bir
vulkanizasyon sicakliginda, (izotermal kosullarda) ve basing altinda salinim gerilimi
uygulanir. Bu esnada, pismemis kaucuk hamura yiiksek sicaklik ve basing altinda
uygulanan salinim gerilimiyle ¢apraz bag yogunlugundaki artiga bagl olarak torktaki
artis, zamana bagli olarak kaydeder ve reometre grafigi olusturulur. Bu grafik,
malzemenin viskoelastik 6zelliklerini ve vulkanizasyon reaksiyonunun gelisimini

gosterir.
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Sekil 3.6. Kauguk Proses Analizorii (Rubber Process Analyzer, RPA).

Sekil 3.7'de, RPA cihazindan elde edilen 6rnek bir reometre egrisi ve Olciilen

parametreler goriilmektedir. Elde edilen pigme egrileri lizerinden kauguk hamurlarina

ait ML, MH, ts2, tcoo, pisme genligi (cure extent) ve pisme hiz indeksi (cure rate index)

gibi reolojik parametreler belirlenmistir.
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Sekil 3.7. RPA cihazi ile elde edilen temsili reometre egrisi.

MH ve ML arasindaki fark "pisme genligi (AM)" olarak adlandirilir ve ayn1 zamanda

bir kauguk kompozitte ¢apraz baglanma derecesinin bir 6l¢iisiidiir [82]. Ek olarak,

kiirlenme hizi endeksi (CRI) kiirlenme hizin1 degerlendirmek i¢in kullanilir; daha

yiiksek CRI degerleri daha hizli pismeyi gosterirken, daha diisiik CRI degerleri daha

yavas pismeyi gosterir. AM ve CRI, sirasiyla Esitlik (3.1) ve (3.2) kullamilarak

hesaplanmastir.
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DM = MH — ML (3.1)

100
tC90—ts2

CRI = (3.2)

Reometre testi ile belirlenen karakteristik parametreler asagida tanimlanmustir.

ML : Minimum tork degeri, kauguk pismeden 6nce dlgiilen bir degerdir. Kompoziti
olusturan maddelerin isleme/proses edilme derecesine bagli olan viskozitesi ile
iligkilidir.

MH : Maksimum tork degeri, capraz baglama, gerilme, kopma ve yirtilma gibi
ozellikler hakkinda yorum yapilabilir [83, 84].

ts2 : On-pisme siiresi ve giivenligi hakkinda bilgi verir, karisimin vulkanizasyona
basladigr andir. Enjeksiyon, ekstriizyon ve kalenderleme gibi uygulanan

proseslerde 6n pisme giivenligi 6nemlidir.
tcoo  : Maksimum tork degerinin % 90’ 1na ulagsmak i¢in gegen stire

Pigme genligi (AM) : Maksimum tork ile minimum tork arasindaki farktir,

capraz bag derecesini ifade etmektedir.

Pigme hiz1 indeksi (CRI) : Vulkanizasyon hizini ifade eder, Esitlik 2.2 kullanilarak

hesaplanir.

Bu tez calismasinda hazirlanan EPDM esasli kauguk hamurlart i¢in 180°C sabit
sicaklikta, 1,67 Hz frekans ve %7 sabit deformasyon (gerinim) kosullarinda, 60 psi
pozitif basin¢ kosullarinda gercgeklestirilmis ve kauguk hamurlarinin kiirlenme

esnasindaki akma davranisi 6l¢iilmiistiir.

3.2.2.2. Capraz bag yogunluk testi

Hazirlanan kauguk malzemelerin fiziksel (Xfizikse), Kimyasal (Xkimyasa) V€ toplam
capraz bag yogunluklart (Xoplam) Lee-Pawlowski-Coran yaklasimina gore, Kauguk
Proses Analizorii (RPA) cihazinda dinamik modda gergeklestirilmistir [85]. Cihaza
pismemis numune yerlestirilir. Test programina numunenin pisme siiresi ve sicakligi
girilerek pigsmemis kompozit analizi ardindan pismis kompozite de uygulanan
Olcimler 1ile frekans taramas1 yapilarak fiziksel ve kimyasal ¢apraz bag
yogunlukluklart sirasi ile belirlenir. Bu yaklasim, ¢apraz baglarin fiziksel ve kimyasal

olmak iizere iki farkl sekilde olustugunu kabul eder.
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Vulkanizasyon oOncesi kauguktaki zincir takilmalart ve dolgu-polimer etkilesimi
sonucu olusan fiziksel ¢apraz bag yogunlugunu hesaplamak i¢in 100°C sabit sicaklik
ve %3,5 sabit deformasyon kosullarinda 5 Hz sabit frekansta zaman taramasi ile depo
modiilii (G”) degerleri Olgiiliir. Ardindan, numuneler cihazdan ¢ikarilmadan, 180°C
sicaklikta, 1,67 Hz frekans ve %7 gerinim kosullarinda, reometre testlerinde belirlenen
optimum pisme siirelerine gore kalip igerisinde vulkanize edilir. Vulkanizatlarin
toplam capraz bag yogunlugunu hesaplamak icin 100°C sabit sicaklik ve %3,5 sabit
deformasyon kosullarinda 0,5 Hz sabit frekanstaki depo modiilii degerleri zaman
taramas1 esnasinda depo modiilii degerleri olgiiliir. Toplam ve fiziksel capraz bag
yogunlugu degerleri arasindaki fark, vulkanizasyon sirasinda olusan kimyasal ¢apraz
bag yogunlugu olarak raporlanir. Elde edilen G’ degerlerinden ¢aprazbag
yogunluklarin1 hesaplamak i¢in kullanilan denklemler Esitlik (3.3), Esitlik (3.4) ve
Esitlik (3.5)’de verilmistir.

_ G'pismis(0,5 Hz) — G'pismemis(5 Hz)

inmyasal = IRT (33)
G'(5 Hz)

Xfiziksel = ~Spr (3.4)

Xitoplam=Xkimyasal+ Xfiziksel (3.5)

G'pismis (0,5 Hz), 0,5 Hz frekansta pismis kaucugun kayma modili (Kpa),
G’pismemis (5 Hz) pismemis kaucugun 5 Hz frekansta depo modiilii (KPa), R, gaz
sabiti (J/mol.K) ve T, mutlak sicaklig1 (K) ifade etmektedir.

3.2.2.3. Payne etkisi testi

Payne etkisi testi, polimer ile dolgu maddesi arasindaki etkilesim derecesini belirlemek
icin kullanilan dinamik bir testtir ve G’ depolama modiiliiniin artan gerinim ile
degisimini gosterir. Elde edilen kompozitlerin kiirlenmis Payne etkileri (G’ %1,5-G’
%100) ve %100 gerinimdeki depolama modiilleri (G’ %100) belirlenmistir. G' %100
dogrudan ¢apraz bag yogunlugu, ag yapi, dolgu maddelerinin dagilimi, malzeme
i¢indeki molekiillerin hareketleri yani hidrodinamik etkiler gibi kauguk i¢i yapilar ile
ilgilidir [86]. Hidrodinamik yap1 ve ag yapi tiim gerinim araligi boyunca sabit kalirken,
kauguk i¢i yapr gerinim arttikca degisen dolgu-dolgu ve dolgu-polimer
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etkilesimlerinden etkilenmektedir. Uygulanan diisiik gerinim kosullar1 (<%?5) altindaki
modiil, dolgu aglarinin derecesinin gostergesidir, dolgu tanecikleri ve polimer zinciri
arasinda ayrilma gézlenmez sadece aglomere dolgu kiimelerini bir arada tutan zayif
baglardaki kirilmalar gozlenir. Yiiksek gerinim (>%30) altindaki modiil, kauguk-dolgu
etkilesimlerine baglidir ve yiiksek gerinim seviyelerinde dolgu ile polimer zincirlerinin
olusturdugu etkilesimler de kirilmaya baslar. Dolgu-dolgu etkilesimi diisiik gerinimler
altinda saglam kalir ve bu nedenle gerinimden bagimsiz modiile 6nemli 6l¢iide katkida
bulunur. Bununla birlikte, yiiksek gerinim kosullarinda, dolgu aglar1 kirilir ve modiile
katkis1 6nemsiz hale gelir. Dolayistyla, bu durumda, dolgu-kaucuk etkilesimlerinin
giicli modiiliin degerini kontrol eder. Bu ayrilma depo modiiliindeki (G’) azalma ile
tespit edilir. Yani diisiik ve yiiksek deformasyon kosullarindaki depo modiiliiniin (G”)
farki Payne etkisini gosterir. Payne etkisinin diisiik olmasi gii¢lii polimer-dolgu
etkilesimini ve iyi dolgu dispersiyonunu ifade ederken Payne etkisinin yiiksek olmasi
giiclii dolgu aglemorasyonuna bu da malzemenin matris igindeki gii¢lendirici
veriminin diisiik olmasina isaret eder [87]. Bu test sabit sicaklik ve frekansta uygulanir.
Numune {izerinde belirlenen genis bir aralikta gerinim taramasi uygulanirken depo

modiil degerleri 6lgiiliir.

Numuneler ilk olarak RPA cihazinda reometre testinde belirlenen tcoo degerlerine gore
180 C'de kiirlenmistir. Daha sonra, 100 °C sabit sicaklikda depolama modiilii (G')
Olciilmiistiir. Kiirlenmis numunelere 1 Hz sabit frekansta %1 ile %100 araliginda

gerinim taramasi uygulanmastir.

Artan gerinim degerlerine kars1 depo modiilii degerleri grafige gecirilmis ve modiil

degerlerindeki degisimin biiyiikliigli Payne etkisi olarak degerlendirilmistir.
3.2.3. Vulkanizasyon sonrasi fiziksel ve mekanik testleri

3.2.3.1. Sertlik testi

Nunmunelerin sertlik 6l¢glimleri, 24 saat boyunca oda sicakliginda bekletildikten sonra
ASTM D2240 standardina gore olgiilmiistiir. Sekil 3.8’de gosterilen, Shore A tipi
Zwick marka sormetre kullanilarak gergeklestirilmistir. Sertlik testi i¢in 6 mm
kalinligindaki silindir seklindeki kompozit numuneleri kullanilmistir. Cihazin 6lgme
ylizeyl numune ylizeyine temas ettikten 3 saniye sonra elde edilen deger okunarak
kaydedilir. Ol¢iim, en az 5 mm uzakliktaki 5 farkli noktadan alinir ve bu dlciimlerin

ortalamasi hesaplanir.
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Sekil 3.8. Zwick marka sertlik 6l¢iim cihazi.

3.2.3.2. Yogunluk testi

EP gibi diisiik yogunluga sahip malzemelerin kullanilarak agirlik¢a hafif kompozit
malzemeler iiretilmesi, 6zellikle otomotiv, ucak ve uzay sanayi gibi alanlarda tercih
edilen hafif miihendislik malzemelerine yonelik bir degerlendirme yapilmistir. Elde
edilen kompozitlerin yogunlugu, ISO 2781 standardina gore, Sekil 3.9°da gosterilen
Sartorius marka yogunluk terazisi kullanilarak Arsimet prensibine gore
hesaplanmistir. Test i¢in yaklasik 2,5 g agirhigindaki diizglin yilizeyli numuneler
kullanilmistir.

Sekil 3.9. Arsimet prensibine dayali olarak ¢alisan yogunluk 6l¢iim cihazi.
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3.2.3.3. Asinma direnci testi

Numunelerin asinma direngleri ASTM D5963 standardinda verilen yontem B
kosullarina (donen test numunesi) gore Sekil 3.10°da gosterilen DEVOTRANS DT
508 D4600 marka aginma test cihazi kullanilarak test edilmistir. Aginma testi, 16 mm
cap ve 6 mm kalinliginda disk seklindeki kauguk numunelerinin (bknz. Sekil 2.4-B),
10 N'lik sabit bir kuvvetle 40 cm'lik asinma mesafesi boyunca zimpara (60 kum) kaph
tambur asindiric1 yiizeye siirtiinerek hareket etmesi ve bu esnadaki hacim kaybinin
Ol¢iilmesi prensibine dayanir. Numuneler aginma testi oncesi (w1) ve sonrasi (w2)
tartilir ve agirliklar1 kaydedilir. Asmnma kaybi degeri Esitlik (3.6) kullanilarak
hacimsel (mm?®) cinsinden hesaplanir. Farkl1 igerikteki her bir numuneden 5 &rnek test

edilir ve ortalama asinma degeri belirlenir.

Sekil 3.10. Asinma test cihazi.

wi1l-w2
Asinma = —g (3.6)
Wi : Asinma testi 6ncesi numune agirlhigi (g)
W2 : Asinma testi sonrasi numune agirligi (g)

d : Yogunluk (g/mm?®)

3.2.3.4. Cekme testi
Kompozitlerin ¢gekme testleri igin, Sekil 3.11 (A)’da gosterilen Zwick Roell iiniversal
¢ekme makinesinde kullanilmistir. ASTM D 412 standardina gore 2 mm kalinligindaki

test plakalarindan standart dambil kaliplar ile test numuneleri elde edilerek Sekil 3.11
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(B)’de gosterildigi gibi cihazda iki ¢ene arasina yerlestirilir. Numune, hareketli iist
cene ile 500 mm/dak sabit hiz ve 2,5 kN kuvvet ile ¢ekilir ve kopma anina kadar olan
dayanimi1 ve kopmada uzama degerleri ol¢iiliir. Her bir kauguk kompozit i¢in dl¢iilen

li¢ testin ortalama degerleri raporlanmistir.

(A)

Sekil 3.11. Zwick Roell tensometre (A) ve yerlestirilmis numune (B) gorseli.

Vulkanize olmus kauguk kompozit malzemede tensometre ile yapilan ¢ekme testinde,
malzemenin mekanik davranist molekiiler diizeyde inceledigimizde; rastgele bir
sekilde diizenlenmis olan kaucuk polimer zincirleri ¢ekme testi uygulandiginda,
gerilime paralel olarak hizalanmaya baglar. Gerilme arttik¢a, polimer zincirleri uzar
(Sekil 3.12) ve maksimum uzama kapasitelerine ulasana kadar uzama devam eder.
Uzama esnasinda polimer zincirleri arasindaki van der Waals kuvvetleri, hidrojen
baglar1 ve capraz baglar gibi etkilesimler gerilmeye baslar. Bu baglar, malzemenin
mekanik dayanikliligin1 saglar ve gerilme sirasinda zincirlerin kopmasin1 engeller.
Gerilme devam ettikge ve belirli bir noktaya ulastiginda, polimer zincirleri arasindaki
baglar kopmaya baslar. Bu durum, malzemenin elastik sinirini agmasiyla gerceklesir
ve kalict deformasyon meydana gelir. En sonunda, malzeme en yiiksek gerilme

noktasina ulastiginda, polimer zincirleri kopmaya baslar ve malzeme kopar.

Kauguk malzemede molekiiler diizeyde gerceklesen bu olaylar, malzemenin mekanik

ozelliklerini ve dayanikliligini belirler. Capraz baglarin yogunlugu, polimer
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zincirlerinin uzunlugu ve zincirler arasindaki etkilesimlerin giicii, malzemenin ¢ekme

testi sirasinda gosterdigi performansi etkiler.

Uygulanan kuvvet

|

Dengede

Sekil 3.12. Capraz bagli polimerlerin elastik davranis diyagrama.

3.2.3.5. FE-SEM ve EDS ile yiizey analizi

FE-SEM-EDS analizi, malzeme analizinde kullanilan iki dnemli teknik olan Taramali
Elektron Mikroskobu (SEM) ve Enerji Dagilim Spektroskopisi (EDS) yontemlerinin
birlesimidir ve ompozitlerin mikroyapilarini incelemek i¢in yaygin olarak kullanilan
giiclii bir analitik tekniktir ve yilizey morfolojisi, yapisal analiz ve bilesen dagilimi1 gibi
konularda bilgi saglar. FE-SEM-EDS cihazi, yiiksek voltaj ile hizlandirilan
elektronlarin numune {izerine odaklanmasi sonucunda, numune ylizeyinin taranarak,
gonderilen elektronlar ile numune atomlarinin etkilesmesi saglanir. Elde edilen ytliksek
¢Oziiniirliiklii goriintiilerden numuneye ait tanecik boyutu ve yerlesimi gibi detaylh

bilgiler elde edilebilmektedir.

Bu calismada, EP tancleri, FE-SEM-EDS cihazinda analizlenerek madde bilesimi,
tanecik boyutlar1 ve yiizey morfolojileri belirlenmistir. Ayn1 zamanda elde edilen
EPDM bazli kompozit malzemelerin ¢ekme dayanimi testi Oncesi ve sonrasinda
sirastyla kompozit yiizey morfolojisi ve EP’nin EPDM ile etkilesimi ve kompozit
icerisindeki partikiil dagimini analiz etmek amaciyla FE-SEM kullanilmistir. Bu analiz
esnasinda elektrostatik yiik birikimini 6nlemek amaciyla incelenecek numunenin

ylizeyi puskiirtme yontemiyle iletken bir madde olan altin ile kaplanmistir. Ardindan,
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numune FE-SEM cihazina yerlestirilmis ve yiiksek ¢oziiniirliiklii goriintiiler elde

etmek icin ylizey boyunca odaklanmis bir elektron 1siniyla taranarak incelenmistir.

3.2.3.6. AFM analizi
AFM analiz yontemi kullanilarak hazirlanan kompozitlerin yiizey pirizliligi ve
yiikseklik degisimleri hakkinda bilgi elde edinilmistir. EDPM kompozitlerinin yiizey

morfolojileri 2D ve 3D AFM mikrograflar1 kullanilarak incelenmistir.

Kompozitlerin yiizey piiriizlilik o6zellikleri, kok-ortalama-kare yiizey piriazliligi
(Rq) ve ortalama piirizlilik (Ra) belirlenerek degerlendirilmistir. Ra degeri, tim
ol¢tim uzunlugu/alant boyunca hesaplanan ortalama yiiksekligi temsil eder ve
yiizeylerin piirizlihigiini tanimlamak i¢in yaygin olarak kullanilan bir parametredir.
Rq degeri, yiizey yiikseklik profilinin ortalama yiikseklikten standart sapmasini temsil
eder ve ortalama piiriizlilikten (Ra) daha hassas ve bilgilendirici olarak kabul edilir.
Yiizey purazliligi icin Rg ve Ra degerleri AFM cihazina bagli program kullanilarak

belirlenmistir.

3.2.3.7. Yiizey temas acisi

Su temas agcist testi, farkli kat1 yiizeylerin 1slatma &zelliklerini degerlendirmek ve
bunlari suyu ¢ekme veya itme kabiliyetlerine gore kategorize etmek i¢in yaygin olarak
kullanilir Su damlaciklarinin davranisi, temas ettikleri yiizeye bagli olarak degisebilir.
Bu davranis, yiizeyleri hidrofilik, hidrofobik ve siiperhidrofobik olacak sekilde ti¢
kategoride siniflandirmak i¢in kullanilir. Su temas agist 90°'den az olan ylizeyler
hidrofilik olarak kabul edilirken, 90°'den biiyiik agiya sahip olanlar hidrofobik olarak
smiflandirilir.  Temas agis1  150°yi  asan yilizeyler siiperhidrofobik olarak

siiflandirilmistir [88].

Bu calismada, EP igceren EPDM kompozitlerin yiizey temas acilar1 Sekil 3.13’de
gosterilen Kruss DSA25 temas acisi test cihazi kullanilarak Slgiilmiistiir. 20 °C oda
sicakliginda ve %50 nem ortaminda otomatik olarak cihazin siringas: araciligiyla
kompozit yiizeyine 4 pl deiyonize su damlatildi ve 10 saniye sonra dl¢limler alindi.
Sunulan her bir temas agis1 degeri, numune iizerinde farkli noktalarda yapilan en az ii¢

Ol¢limiin ortalamasidir.
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Sekil 3.13. KRUSS DSA25 temas agisi test cihazi.

3.2.4. Vulkanizasyon sonrasi termal analizleri

Termoset kompozit malzemelerin termal 6zelliklerini etkileyebilecek farkli faktorler
arasinda kullanilan dolgu malzemesi de yer almaktadir. Termal stabilite ve 6zellikler,
bir kauguk i¢in isleme kosullarini optimize etmek i¢in de gereklidir. Bu boliimde tez

calismamizda uygulanan birka¢ 6nemli termal karakterizasyon yontemi 6zetlenmistir.

3.24.1. TGA-DTA analiz

TGA, bir numunenin zaman ve sicakliga bagl olarak agirlik kaybin1 veya termal
bozunmasini belirler. Termoset bir malzemedeki kinetik olaylar1 6lgmek icin de
kullanilan kantitatif bir analitik tekniktir. Bir firin ve analizorde hassas bir terazi
izerine yerlestirilen numune, izotermal veya izotermal olmayan kosullar altinda 1sitilir
veya sogutulur ve numune kiitlesi kullanilan sicakliga gore degisir [89]. Bu deney
cogunlukla kontrollii bir gaz atmosferinde (nitrojen, hava, CO2, helyum, vb.) yapilir.
Sonuglar numunenin tiiriine, 1sitma hizina ve gazlarin akis hizina baghdir. TGA analizi
sirasinda elde edilen DTA (Differansiyel Termal Analiz) egrileri, malzemenin termal
bozunma ve faz gecislerine dair 6nemli bilgiler saglar. DTA sonuclari, ekzotermik ve
endotermik olaylar1 gdstererek numunenin 1s1l olaylara karsi verdigi tepkileri
belirlemeye yardimci olur [90]. Nitel analiz, farkli malzemelerin tanimlanmasina ve
kimyasal kiirleme reaksiyonlarinin ayirt edilmesine olanak saglarken, nicel analiz,

ilgili sicakliklarda pik yiiksekligini ve maksimum agirlik kaybini gosterir.
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3.2.4.2. Termal iletkenlik testi

Bu ¢alismada malzemelerin termal iletkenlik degerlerinin Olgiimiinde Sekil 3.14°de
gosterilen TPS 2500S marka cihaz kullanilmistir. Standartlagtirilmis gecici diizlem 1s1
kaynag1 teknigine (ISO 22007-2:2015) dayanan non-steady-state (sistemin dengede
olmadig1 ve zamanla degistigi) 6l¢iim modeli kullanmistir. Koruyucu bir yalitimla
cevrelenmis ¢ift spiral nikel telden yapilmis bir sensor, diiz yiizeyli iki numune plakasi
arasina yerlestirilir. Ol¢iim sirasinda nikel tel {izerinden bir akim gonderilir. Akim,
telin kendisinin ve g¢evresindeki malzemenin sicakliginda bir artisa neden olur.
Sicaklik artis, nikel tel igindeki elektrik direncinde 6l¢iilebilir bir degisime neden olur.
Bu degisim numunenin termo-fiziksel 6zelliklerine baghidir. Bilinen gii¢ girisi ve
elektrik direncindeki degisim yoluyla Olgiilen sicaklik artisiyla, termal iletkenlik,
termal difiizivite ve 6zgiil 1s1, karmasik termal iletkenlik denklemleri ¢oziilerek ol¢iiliir
[91]. Denklemler, sensoriin fiziksel boyutlarina, numune boyutlar1 ve nikel telin es
merkezli bir daire hizalamasi varsayimina dayanmaktadir. Dogru degerlendirme i¢in
standartta belirtilen yaklasik 2 °C'lik bir sicaklik artisin1 saglamak icin sicak disk
sensoriine uygulanan ¢ikig giicii ve 6l¢lim stiresi 6l¢iimden dnce segilmistir. Bu teknik
kalibrasyon gerektirmeyen mutlak bir tekniktir. Sensoér ile numunenin dis sinirlari
arasinda yeterli malzeme kalacak sekilde numune parcalarinin diizlem yiizeyinin
sadece orta kismin1 kaplayan bir kapton sensor segilir. Numunenin ¢apinin sensoriin
capinin iki katindan daha az olmamasi ve numunenin kalinliginin sensoriin

yaricapindan daha az olmamasi gerekir.

Sekil 3.14. Hot Disk TPS 25008 cihazi.
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Bu calismada, Sekil 3.15-A’da gosterilen kapton yalitimli ve 6,403 mm tel ¢ap1 olan
5501 tipi sensor kullanilmistir, Sekil 3.15-B’de numunenin yerlestirildigi diizenek
sematik olarak gosterilmistir. Diizenek paslanmaz celikten yapilmistir, numune ve
sensOr sabitleyicisinden olusur ve kapton yalitimli sensorlerin kullanildigi durumlar
icin 6zel olarak tasarlanmistir. Diizenege ilk olarak Sl¢iimii alinacak olan numunenin
bir parc¢ast numune tutucu iizerine yerlestirilir, ardindan sensor iizerinde ortalanacak
sekilde yerlestirilir ve sensor sabitleyici kelepgeler ile sabitlenir. Son asamada
numunenin diger parcasi, numune-sensOr-numune sandvi¢i olusturacak sekilde
sensOriin lizerine yerlestirilir ve Sekil 3.15-C’de goriildiigii gibi numune tutucular
vidalarla sikica sabitlenir ve Ol¢iim baslatilir. Asir1 1sinmaya neden olmamak ve
deneysel kayit sirasinda sensore zarar vermemek i¢in sensor ile numune yiizeyleri
arasinda hava boslugu olmadigindan emin olunur. Numuneler, deney dncesinde ve
sirasinda herhangi bir sicaklik farkini 6nlemek igin yeterince uzun siire ayni ortam
sicakliginda tutulmalidir. Her bir numune i¢in en az ii¢ 6l¢lim gerceklestirilirken,
numunenin termal iletkenliginin istatistiksel bir ortalamasini olusturmak i¢in her

6l¢iimde sensor konumu degistirilir.

(A)

Numune sabitleyici

Numune tutucu
Numune tutucu

Sensor

Sensor sabitleyici

Sekil 3.15. Hot Disk TPS 2500S cihazi sensor baglantt kurulumu: 6,403 mm ¢aph
5501 tipi kapton sensor (A), numune diizenegi (B), numune-sensér-numune
sandvic yapist (C).
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3.2.4.3. Isil yaslandirma testi

Numuneler, hava sirkiilasyonlu etiive yerlestirilmistir. Etiiv, 120 °C test sicakliginda
24 saat boyunca calistirilmistir. Yaslandirma 6ncesi ve sonrasinda numunelerin sertlik
ve mekanik testleri gerceklestirilir. Yaglanma testinin sonuglari, ASTM D573
standardina gore herbir fiziksel 6zellik (gerilme mukavemeti ve nihai uzama) igin

degisim yiizdesi olarak ifade edilir ve asagidaki Esitlik (3.7)’ye gore hesaplanir.

P =|==|x 100 (3.7)
P = Ozellikteki yiizde degisim
= Orijinal deger
A = Yaslanma sonrasi deger
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4. BULGULAR VE TARTISMA

Bu bolimde, EP ve ogiitiilmiis aycekirdegi kabuklarmin (AK) EPDM kauguk
bilesiklerine ilave edilmeden onceki hazirlik siirecleri ve karakterizasyonlar1 ayrintili
olarak ele alinmistir. Ardindan, hazirlanan dolgu maddelerinin EPDM kauguk
matrisine ilave edilme yontemleri ve kompozitlerin hazirlanma siiregleri iizerinde
durulmustur. Bu siirecte kullanilan test yontemleri ve uygulanan parametreler
detaylandirilmis, kompozitlerin mekanik, termal ve reolojik ozelliklerine ydnelik

analizlerin sonuglar1 degerlendirilmistir.

4.1. EP’nin Hazirlanmasi ve Karakterizasyonu
4.1.1. EP’nin kurutma islemi

EP biinyesindeki mevcut nem, kompozit tizerindeki etkisinin daha dogru ve kolay bir
sekilde degerlendirilmesi ig¢in uzaklastirilmistir. Bu amagla, EPDM bazl
formiilasyona dahil edilmeden 6nce EP, hava sirkiilasyonlu bir etiivde 110°C’de 3 saat
boyunca kurutulmustur. Bu adim, kompozit malzemenin performansini daha hassas

bir sekilde analiz etmek i¢in kritik oneme sahiptir.

4.1.2. EP’nin FTIR spektrum analizi

Bu calismada, kurutma isleminin etkinligini degerlendirmek i¢in EP’nin kurutma
isleminden 6nce ve sonra FTIR spektrumlar1 alinmis ve elde edilen spektrumlar Sekil
4.1°de gosterildigi gibi karsilastirilmistir. Spektrum, 3356 cm™ ve 1628 cm™'de O-H
germe ve biikkme titresimlerine karsilik gelen genis absorpsiyon bantlar sergilemistir.
Bu titresimler EP ylizeyindeki silanol (Si-OH) gruplarinin = varligindan
kaynaklanmaktadir. Her iki pik de EP yiizeyine adsorbe edilmis su molekiillerinden
gelen zayif hidrojen baginin katkilarini icerir. EP’nin kurutma islemi, daha 6nce yiizey
hidroksil gruplarina adsorbe edilmis olan su molekiillerinin uzaklastirilmasiyla
sonu¢lanmistir. Bu da titresim moduna katkida bulunan hidroksil gruplarinin ve
adsorbe edilmis su molekiillerinin sayisinda bir azalmaya yol agmistir. Kurutulmus EP
numunelerinin FTIR spektrumlarinda, 3356 cm™ ve 1628 cm™deki absorpsiyon

bantlarmin yogunlugu ve genisligi azalmis ve su kaybin1 gosteren 3605 cm™ ve 1623



cm™'de nispeten daha diisiik yogunluk gézlenmistir. Bishop ve arkadaslari tarafindan
1994 yilinda aciklandig: iizere, 3600 cm™ civarindaki absorpsiyon bantlar1 yiizeye
dogrudan bagli su molekiillerine atfedilirken, 3350 cm™ civarindaki absorpsiyonlar
ilave adsorbe edilmis su molekiilleri ile iliskilendirilmistir [92]. Prost, kizil6tesi
spektrumlar1 &lgmiis ve spektrumlarin yiiksek nem kosullar1 altinda 1635 cm™
yakininda genis ve asimetrik bir absorpsiyon bandi sergiledigini gostermistir [93].
Numunedeki su igerigi azaldik¢a, bant merkezinde daha uzun dalga boylarina dogru
bir kayma gozlenmektedir. Bu olgu, EP’nin kurutma isleminden sonra
gbzlemlenmistir ve yiizeyde adsorbe edilen suyun uzaklastirildigint gostermektedir.
Kizilbtesi spektrumda 450 cm™, 783 cm™® ve 998 cm™ civarinda gozlenen absorpsiyon
bantlari silika i¢in karakteristiktir ve sirasiyla O-Si-O biikiilme titresimine, Si-O-Al ve
Si-O-Si'nin Si-O gerilme titresimlerine atfedilir [90, 93].

120
100 +—— —
~ \_ P
\ . ALNE / f
= 80 \ /
S T A\ /
.:‘: ) \__ /-'f 1628 cm ."n".
— b .1 II 'I
S 60 1356 cm ! ;I N A
'&0 \
O 998 cm 766 cm™ |
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20 + Kurutma dncesi EP
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Sekil 4.1. Kurutma 6ncesi ve sonrast EP’ye ait FTIR spektrumlari.
4.1.3. EP’nin FE-SEM ve EDS analizi

Bu ¢alismada, EP’nin morfolojisi, bilesimi ve tanecik boyutu FE-SEM ve EDS analiz
yontemleri ile incelenmistir. Elde edilen FE-SEM goriintiileri, Sekil 4.2'de
sunulmustur. Diizensiz kenarli ve piiriizsiiz yilizeyli 3 boyutlu yap1 sergileyen EP
partikiillerinin ayirt edici pul seklini ortaya koymaktadir. Sekil 4.2-A ve B'de turuncu
oklarla gosterildigi gibi, EP partikiillerinin yiizeylerinde acik gézeneklerin varliginm
vurgulanmaktadir. Bu gozlemler, EP’nin daha O©nce yaymlanan FE-SEM
goriintiilerinde bulunan benzer modellerle uyumludur [94, 95]. Si, O, Na, Al ve K dahil

olmak tiizere esas elementlerin agirlik yiizdesini belirlemek i¢in EP EDS analizi
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yapilmistir. EDS analizi {i¢ farkli noktada gergeklestirilmistir ve elde edilen sonuglar
Sekil 4.2-B'de verildigi gibi her bir element i¢in ortalama degerleri temsil etmektedir.

Analiz, EP’nin esas olarak SiOz'den olustugunu gostermistir.

NOKTA O (%) Si(%) Al(%) K (%) Na (%)

1 445 313 81 42 32
2 452 255 65 27 38
3 445 274 67 43 3.6

Ortalama 44.7 28.1 7.1 3.7 35

Sekil 4.2. Genlesmis Perlit’in FE-SEM (A) ve SEM-EDS analiz sonuglari (B).

Sekil 4.3°de sunulan EP’nin FE-SEM analizine gore, 4 ila 80 mikron arasinda degisen
bir partikiill boyut dagilimi sergilemekte olup, ortalama partikiil boyutu 50-60
mikrondur.

Sekil 4.3. Genlesmis Perlit’in FE-SEM analizi ile partikiil boyut analizi (x250).

4.2. Aycekirdegi Kabugunun Hazirlanmasi ve Karakterizasyonu

4.2.1. Aycekirdegi kabugunun 6giitme islemi

Lignoseliilozik yapiya sahip aycekirdegi kabuklari, kompozit malzemelerde dolgu

olarak kullanilmadan Once uygun bir O6gltme islemine tabi tutulmus ve
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karakterizasyonlar1 gergeklestirilmistir. Bu siirecte, aygigek yagi iireticisinden temin
edilen aygekirdegi kabuklari, Sekil 4.4’de gosterildigi gibi ogiitiiciide islenmis ve
ardindan partikiil boyutunun standartlastirilmasi amaciyla 125 mikronluk bir elekten
gecirilmistir. Eleme islemi sonucunda elde edilen ince toz numuneler, detayh

karakterizasyon analizlerine tabi tutulmus ve EPDM esasli kompozit malzemelerin

hazirlanmasinda dolgu maddesi olarak kullanilmistir.

&

R

s

/ 8
(&
\_&

- =

125 micron elek alti

Sekil 4.4. Aycgekirdegi kabuklarinin 6glitme ve eleme islemi.

Aycekirdegi kabugunun karakterizasyonu i¢in FTIR (Fourier Doniisiimli KizilGtesi
Spektroskopisi) ve FE-SEM-EDS (Alan Emisyonlu Taramali Elektron Mikroskobu ve
Enerji Dagilimli X-151mm1 Spektroskopisi) analiz yontemleri kullanilmigtir. FTIR
analizi, aycekirdegi kabugunun kimyasal bag yapilarin1 belirlerken, FE-SEM ve EDS
analizleri ile Ogitliilmiis kabugun yiizey morfolojisi ve elementel bilesimi
incelenmistir. Asagida, kullanilan karakterizasyon yontemleri ve elde edilen sonuglar

detayl bir sekilde agiklanmaktadir.

4.2.2. Aycekirdegi kabugunun FTIR spektrum analizi

Aycekirdegi kabugu tozuna ait Fourier Doniistimlii Kizil6tesi Spektroskopisi (FTIR)
spektrumu, Sekil 4.5’de verilmistir. Bu spektrum, aycekirdegi kabugunun kimyasal
yapisini yansitan belirgin pikleri igermektedir. 3318 cm ™ dalga boyunda gozlenen pik,
hidroksil (-OH) gruplarinin varligini géstermektedir. Bu pik, seliiloz, hemiseliiloz ve
ligninin hidroksil gruplarini yansitmaktadir. 2927 cm™ dalga boyundaki pik, metilen
(-CH) gruplarina isaret etmektedir. Bu pik, aygekirdegi kabugunun lignoseliilozik
yapisindaki organik yapiy1 temsil eder. 1726 cm"'deki pik, karbonil (C=0O) gruplarini
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gostermektedir. Bu pik, lignin varliini ifade eder. 1599 cm™ dalga boyunda gézlenen
pik, karbon-karbon ¢ift baglarina (C=C) isaret etmektedir. Bu, &zellikle lignin
yapisindaki aromatik halkalarin varligini belirtir. 1035 cm™ dalga boyundaki pikler,
karbon-oksijen (C-O) ve karbon-karbon-oksijen (C-C-O) baglarini temsil etmektedir.
Bu pikler, seliiloz ve hemiseliilozun ana bilesenleri olan glikosidik baglarin varligina
isaret eder. Bu pikler, aycekirdegi kabugunun kimyasal kompozisyonu hakkinda
detayli bilgi sunarak, malzemenin potansiyel uygulama alanlar1 igin

degerlendirilmesine olanak saglamaktadir.
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Sekil 4.5. Ogiitiilmiis aycekirdegi kabuguna ait FTIR spektrumu.

4.2.3. Aycekirdegi kabugunun FE-SEM ve EDS analizi

Bu calismada, aycekirdegi kabugunun (AK) mikroyapisal ve elementel bilesimi, ileri
seviye karakterizasyon teknikleri kullanilarak incelenmistir. Taramali Elektron
Mikroskobu (SEM) ve Enerji Dagilimli X-1s1n1 Spektroskopisi (EDS) analizleri,
malzemenin yiizey morfolojisi ve kimyasal bilesimini ayrintili bir sekilde ortaya
koymaktadir. Bu baglamda, alan emisyonlu SEM (FE-SEM) kullanilarak yiiksek
¢Oziiniirliklii goriintiiler elde edilmistir, bu da aygekirdegi kabugunun yiizey

ozelliklerini ve i¢ yapisini daha net bir sekilde gozlemlememizi saglamaktadir.

Sekil 4.6’da verilen ve FE-SEM analizinden elde edilen goriintii aycekirdegi
kabugunun mikroyapisal detaylarii1 ve partikiil boyut dagilimini gdstermektedir.
Goriintiide, cesitli boyutlarda ve sekillerde parcaciklar acik¢a goriilmektedir. Parcacik
boyutlari, mikrometre (um) cinsinden Slgiilmiis ve goriintli lizerinde isaretlenmistir.
Bu olgtimler, aycekirdegi kabugunun parcacik boyut dagilimini ve morfolojisini

degerlendirmek i¢in 6nemli veriler sunmustur.
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Farkli boyutlardaki partikiiller, EPDM kompozitlerinde farkli dolgu etkileri ortaya
koyabilir. Biiyiik partikiiller, kompozitin mekanik dayanimini artirirken, kiiciik
partikiiller daha homojen bir dagilim saglayarak malzemenin genel O6zelliklerini
tyilestirebilir. 64 ve 388 um araligindaki partikiil boyut dagilimi, dolgu malzemesi
olarak aycekirdegi kabugunun kompozit malzemelerde kullanim potansiyelini

anlamak i¢in kritik bir parametredir.
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Sekil 4.6. 125 pum elek alt1 aygekirdegi kabugu numunesinin FE-SEM goriintiisi.

FE-SEM-EDS analizi, numunedeki elementlerin tiirlerini ve bunlarin yiizdesel
dagilimini belirlemektedir. Bu analiz, aycekirdegi kabugunun icerigindeki elementleri

tespit ederek, malzemenin genel yapisal ve kimyasal 6zellikleri hakkinda bilgi saglar.

Aycekirdegi kabugunun lignoseliilozik yapisi, seliilloz, hemiseliilloz ve lignin gibi
bilesenlerden olusmaktadir. Bu bilesenlerin yani sira, mineral i¢erikler de malzemenin
genel oOzelliklerini etkileyebilmektedir. Sekil 4.7°de EDS analizi ile elde edilen
aycekirdegi kabugunun elementel spektrumu ve Tablo 4.1°de, elementel bilesimi,
yogunluklar1 ve konsantrasyonu ylizdece agirlik olarak verilmistir. Elde edilen bu
veriler aycekirdegi kabugunun karmasik yapisinin detayl bir profilini sunmus, dolgu

malzemesi olarak kullanilabilirligini degerlendirmek igin gerekli verileri saglamistir.
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Sekil 4.7. AK numunesine ait SEM-EDS elementel analiz verileri.

Tablo 4.1°de elementlerin yogunluk (sayim/s) degerleri her bir elementin tespit edilen
X-151n1 sinyal yogunlugunun sayimlar/saniye cinsinden dl¢timiidiir. Yiiksek yogunluk
degerleri, ilgili elementin numunede daha bol miktarda bulundugunu gostermektedir.
Tablodaki konsantrasyon degerleri ise her bir elementin numunedeki toplam kiitleye
gore yiizdesel miktarini ifade etmektedir. Bu bilgilere gore aycekirdegi kabugunun ana
bilesenleri karbon ve oksijen olup, lignoseliilozik yapinin temel elementleridir. Karbon
%27,645 ve oksijen %62,451 oranlarinda bulunmustur. Bu yiiksek oranlar,
aycekirdegi kabugunun biiyiik oranda seliiloz, hemiseliiloz ve lignin gibi karbon ve

oksijen igeren bilesiklerden olustugunu gostermektedir.

Aycekirdegi kabugunda eser miktarda bulunan magnezyum 9%1,129, potasyum
%6,978 ve kalsiyum %1,797 elemenleri tespit edilmistir. Bu elementler bitkisel yapida

onemli rol oynar ve aycekirdegi kabugunun mineral igerigini yansitir.

Tablo 4.1. AK numunesine ait SEM-EDS elementel analiz verileri.

Element  Yogunluk (c/s) Konsantrasyon (agirlik¢a yiizde)

C 104,98 27,645
@) 140,4 62,451
Mg 7,11 1,129
K 39,86 6,978
Ca 9,29 1,797
Toplam 100

45



EDS analizi, aycekirdegi kabugunun elementel bilesimini, mikroyapisal 6zelliklerini
ve partikiil boyut dagilimini detayl bir sekilde ortaya koymustur. Yiiksek karbon ve
oksijen igerigi, organik matrisin gii¢lii bir gostergesi olup, kompozit malzemeler icin
aycekirdegi kabugunun dolgu malzemesi olarak kullanilabilirligini destekler

niteliktedir.

Bu baglamda yapilan FE-SEM ve EDS analizleri, aygekirdegi kabugunun EPDM
kompozit malzemelerde dolgu maddesi olarak kullanilmasi durumunda
saglayabilecegi potansiyel faydalar1 ve sinerjik etkileri anlamamiza yardimci olacaktir.
Ayrica, bu analizler sonucunda elde edilen veriler, aycekirdegi kabugunun ¢evresel ve
ekonomik ac¢idan siirdiiriilebilir bir malzeme olarak kullanim potansiyelini de ortaya

koyacaktir.

4.3. EP iceren EPDM vulkanizatlarin hazirlanmasi ve Karakterizasyonu

Tez caligmasinin bu boliimiinde, Sekil 4.8’de verilen akis semasina gore EP’nin
EPDM kauguk kompozitler iizerindeki etkisini sistematik bir deney prosediiriiyle
degerlendiren bir yaklagim izlenmistir. Calisma iki farkli ana formiilasyon iizerinden
yiiriitiilmiis ve test edilmistir. Ilgili formiilasyonlar iizerinde gergeklestirilen

calismalarin bulgular1 ve tartismalari bu baslik altinda ele alinmistir.

[k asamada, daha once de belirtildigi gibi ana dolgu maddesi olarak karbon siyahi
ihtiva eden formiilasyondaki caligmalar (Formiilasyon-I) 3 gruba ayrilarak ele
alinmistir. Her bir grup, farkli oranlarda (5, 10 ve 15 phr) EP igeren ii¢ farkh
formiilasyonu kapsamaktadir, Tablo 2.3. Bunlara ilave olarak EP igermeyen bir
referans EPDM kompozit formiilasyonu da hazirlanmistir. Elde edilen kompozitlerin
reolojik, fiziksel ve mekanik performansina odaklanilmistir. 1. Grup kompozitlerde
EP’nin karbon siyah1 ve 2. Grup kompozitlerde ise EP kalsiyum karbonat ile ikamesi
incelenmigtir. 3. Grup formiilasyonlarda da formiilasyona ilave edilen EP oran1 hi¢bir

dolgu maddesinden diistilmemistir.

Ikinci asamada, silika igerigi bakimindan EP ile benzerlik gosteren kaolin ana dolgu
maddesi olarak tercih edilmistir. Bu asamada {izerinde ¢alisilan ve farkli oranlarda EP
iceren formiilasyonlar Tablo 2.2°de verilmistir. Ayrica EP’nin etkisini incelemek adina
EP icermeyen referans hamur (E/OEP) ve ana dolgu maddesi olarak 60 phr EP igeren
EPDM kompozitleri (E/60EP-0K) hazirlanmis ve degerlendirilmistir.
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E-PERLITIN EPDM KAUCUK KOMPOZITLER UZERINE ETKIST

Formiilasyon-I Formiilasymn-TT
(Ana dolgu maddesi: Karbon siyahi) (Ana dolgu maddesi: Kaolin)
] ) ]
I 1 1 N .
EP ilavesi
1. Grup: 2. Giap: 3. Grup:
EP’'nin Karbon siyaht | EP°pin kalsyum karbonat EP ilavesi Testler:
ile ikamesi ile ikamesi dolgudan disilmed; S
(dolgudan disulmeden) Reoloji Testi
Capraz Bag Yogunlugu
Fiziksel ve Mekanik Testler
Testler: | FE-SEMveEDS Analizleri
Reoloji Testi AFM Andizleri
Capraz Bag Yogunluk Testi Temas Acist Testleri
Isul fletlcenkdk Testl eri
Termal Yaslandirma Testleri

Sekil 4.8. Genlesmis Perlit etkisinin incelendigi deneysel sema.

Formiilasyon-I'de, birincil dolgu maddesi olarak karbon siyahi ve maliyet diisiiriicli
dolgu olarak kalsiyum karbonat kullanilmistir. Bu deneysel ¢alismanin temel amaci,
yaygin olarak kullanilan karbon siyahi ve kalsiyum karbonat gibi dolgu maddelerinin
kismen EP ile ikame edilmesinin EPDM kompozitleri {iizerindeki etkilerini
incelemektir. Arastirma, s6z konusu kompozitlerin reolojik 6zellikleri, fiziksel ve

mekanik 6zellikleri tizerine odaklanmustir.

Formiilasyon-1I'de, aliimina silikat icerigi bakimindan EP ile benzerlik gosteren

kaolin, birincil dolgu maddesi olarak se¢ilmistir.

Hazirlanan kompozitlerin 180°C sicaklikta reometre testleri gerceklestirilmis, elde
edilen reometre egrilerinden pisme davranigini yansitan Onemli parametreler
vulkanizasyon davranisi, 6n pisme siiresi (scorch time), optimum pisme siiresi, pisme
hizi endeksi ve pisme genliklerini belirlenmistir. Bu veriler, kompozit malzemenin
isleme, pisme siireci ve son irlinlin mekanik Ozellikleri {izerindeki etkilerini
degerlendirmek i¢in dnemli bir referans noktas1 sunmaktadir. Kompozit hamurlarma
ait Lee-Pawlowski-Coran yaklasimina gore fiziksel, kimyasal ve toplam g¢aprazbag
yogunluklar1 kaucuk proses analizorii (Rubber Process analyzer, RPA) cihazi ile
belirlenmistir. Ardindan, numuneler 180 °C sicaklikta ve basing altinda hidrolik bir
preste, reometre testinde belirlenen pisme siirelerine (tcoo) gore vulkanize edilmistir.

Vulkanizasyon sonrast malzeme Ozelliklerinin belirlenmesi amaciyla elde edilen
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kompozitlerden test 6rnekleri hazirlanmis, bu 6rneklere fiziksel ve mekanik testler

uygulanmistir.

4.3.1. EP ilavesinin EPDM kompozitlere etkisi (formiilasyon-1)

Bu calismada, EP’nin kauguk kompozitlerin 6zellikleri iizerindeki etkisini
degerlendirmek i¢in {i¢ ana deney grubu tasarlanmistir. Her bir grupta, farkli dolgu

malzemeleri ve EP miktarlar sistemli bir sekilde degerlendirilmistir.
1. Grup: Karbon Siyahi1 Yerine EP ilavesi

Bu grupta, EP ilavesi karbon siyah1 miktariin azaltilmasi ile gerceklestirilmistir.
Deneysel yaklasimin temel amaci, EP’in karbon siyahinin yapisal ve islevsel
ozelliklerini ne ol¢iide ikame edebilecegini belirlemektir. Farkli oranlarda EP iceren
kompozisyonlar, karbon siyahinin geleneksel roliinii ne derecede iistlenebilecegini

ortaya koymay1 hedeflemektedir.
2. Grup: Kalsiyum Karbonat Yerine EP ilavesi

Ikinci grupta, EP miktar1 kalsiyum karbonat miktardan cikarilmistir. Bu deneysel
yaklagim, EP’nin kalsiyum karbonatin kompozit 6zellikleri tizerindeki etkisini ikame
edip edemeyecegini incelemeyi amaglamaktadir. Farkli EP oranlari, dolgu malzemesi
olarak  kalsiyum karbonatin yerini almadaki potansiyel performansini

degerlendirecektir.
3. Grup: EP Ilavesi

Ucgiincii grupta, mevcut dolgu malzemelerinin miktarlari sabit tutularak ek olarak EP
ilave edilmistir. Bu yaklasim, EP’nin mevcut EPDM kompozit formiilasyonunun
mekanik, termal ve yapisal Ozelliklerine nasil katkida bulunabilecegini anlamay1

hedeflemektedir.

Arastirma kapsaminda on {i¢ farkli kompozit hamur formiilasyonu gelistirilmistir:
- Referans EPDM kompozit (EP igermeyen)

- Her bir grupta ii¢ farkli EP i¢eren kompozisyon

Tim formiilasyonlar Tablo 4.2'de detayli olarak sunulmustur. Bu sistematik yaklasim,
EP’nin kauguk kompozitler iizerindeki etkisinin kapsamli ve objektif bir sekilde

degerlendirilmesine olanak saglamaktadir.
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Formiilasyon-I kapsamindaki numunelerin kodlamasi, EPDM kompozitlerin i¢erigini
ve Ozelliklerini detayli bir sekilde tanimlamaktadir ve Sekil 4.9°da ifade edilmistir.

Kullanilan kodlama sistemi asagidaki bilesenlerden olusmaktadir:
E: EPDM kaugugunu temsil eder

CB: Karbon siyahini gosterir

CC: Kalsiyum karbonatini ifade eder

EP: Genlesmis perliti belirtir

EP’nin onilindeki sayi, phr (yliz kauguk basina parga) cinsindenilave edilen EP
miktarini gosterir. Bu kodlama sistemi, hem kauguk matrisinin tiiriinii hem de ikame

edilen hammaddeyi net bir sekilde ortaya koymaktadir.

E/XX-MEP
N "\ E-Perlit
EPDM Ilave edilen e-perlit miktar

CB: E-perlitin karbon siyahi ile ikamesi
CC: E-perlitin kalsiyum karbonat ile ikamesi

Sekil 4.9. EPDM esasli gelistirilen kompozit numunelerin kodlama yontemi.

Formiilasyon-I kapsamindaki numunelerin formiilasyon igerikleri Tablo 4.2.°de

detayl bir sekilde verilmistir.

Tablo 4.2. EPDM kompozit formiilasyonlari (Formiilasyon-1).

1. grup 2. grup 3. grup
o b b e @
B s v B g 9 o a
HAMMADDE 4= 0 i\ i) 4 4 4 & g HDJ
T g L o L O O v 4 d
i i | w | | W ow wl
Miktar, Phr®
EPDM 100 100 100 100 100 100 100 100 100 100
Karbon Siyahi 94 89 84 79 94 94 94 94 94 94
EP - 5 10 15 5 10 15 5 10 15
Kalsiyum Karbonat 25 25 25 25 20 15 10 25 25 25
Parafinik Yag 43 43 43 43 43 43 43 43 43 43
Peg 6000 5 5 5 5 5 5 5 5 5 5
Magnezyum Oksit 2,5 25 25 25 25 25 25 25 25 25
Tmgq 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
Aktivator 1,4 14 14 14 14 14 14 14 14 14
Peroksit 7 7 7 7 7 7 7 7T 7 7

@ Phr, “Parga bagina yiiz kauguk” kisaltmasi olarak kullanilir.
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4.3.1.1. Reometre testi ve capraz bag yogunlugu analizi

Hazirlanan kompozitlerin 180°C sicaklikta gergeklestirilen reometre testlerinden elde
edilen reometre egrileri Sekil 4.10°da, pisme davranigini yansitan 6nemli parametreler
(ML, MH, pisme hiz indeksi, pisme genligi, ts2 Ve tcoo siireleri) ise Tablo 4.3'de
sunulmustur. Bu veriler, kompozit malzemenin igleme, pisme siireci ve son {iriiniin
mekanik Ozellikleri iizerindeki etkilerini degerlendirmek i¢in O6nemli bir referans

noktas1 sunmaktadir.

20 20
164 /ﬁt_—; 16
= Vi — z
g 12 g 121 f
E 871 - ERet g &1 B E;(F;S-SEP
E/CB-5EP
a4t — E/CB-10EP 41 Bl
— EFOBEED ‘ E/CC-15EP
0 - 0 : : ;
o 5 10 15 0 5 10 15
Zaman (dk) Zaman (dk)
20
161
B
512 1
x — E-Ref
o 87 E/SEP
4l — E/10EP
E/15EP
0 - + +
0 5 10 15

Zaman (dk)

Sekil 4.10. Kompozitlerin reometre egrileri 1. Grup (A), 2.grup (B) ve 3.grup (C).

Pisme genligi, dolayli olarak capraz bag yogunlugu hakkinda bilgi saglayan bir
parametredir [82]. Tablo 4.3 ve Sekil 4.11°de gozlemlendigi gibi, 1. Ve 2. Grup
numunelerinde 10 phr EP ilavesine kadar pisme genliginde belirgin bir diisiis
gozlenmezken, 15 phr EP i¢ceren kompozitlerde pigsme genliginde gozlenen diisiis hata
limitleri igerisinde goreceli olarak daha belirgin oldugu tespit edilmistir. Daha diisiik
pisme genligi, daha az c¢apraz baglanmis ag yapist anlamina gelmektedir. Reometre
verilerine dayanarak, 3. Grup numunelerde pisme genlikleri degerlerinde genel olarak
az da olsa bir artig goriilmiistiir. Bununla birlikte 5 ve 10 phr EP iceren numunelerin

pisme genliginde gozlenen artis 15 phr EP igeren numuneye gore yliksektir.
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Tablo 4.3. EPDM kompozitlere ait (Formiilasyon-I) reolojik veriler.

umneler ME MH AM te teao CRI
@Nm)  (dNm)  (dNm) (dk) (dk) (dk?)
E-Ref 1,84 17,08 15,24 0,63 4,09 28,90
E/CB5EP 2,03 16,38 14,35 0,61 4,01 29,41
E/CB-10EP 1,94 16,17 14,23 0,59 4,10 28,49
E/CB-15EP 1,64 14,42 12,78 0,64 4,08 29,07
E/ICC5EP 2.3 17,64 15,34 0,59 3,8 31,15
E/CC-10EP 2,22 17,01 14,79 0,62 3,92 30,30
E/CC-15EP 2,18 15,23 13,05 0,62 3,94 30,12
E/SEP 2,08 18,26 16,18 0,57 391 29,94
E/10EP 2,26 18,47 16,21 0,54 3,99 28,99
E/15EP 23 17,73 15,43 0,56 3,94 29,59

Elde edilen numunelerin pisme hizi indeks sonuglari incelendiginde, EP ilavesiyle bazi

istisnalar olsa da genel olarak bir artis gézlemlenmistir. Bu artis, EP’nin kompozitin

vulkanizasyon hizin1 artirdigin1 gostermektedir. Pigme hizindaki bu artis, kauguk

formiilasyonunda ¢apraz baglanma reaksiyonunu hizlandiran ve daha hizli kiirlenmeye

neden olan EP yapisindaki metal oksitlerin varligina baglanabilir. Bu metal oksitler,

kiirleme ajanlar1 veya katalizorler gibi islev gorebilmektedir.

(A)

20
15T

10 +

Pisme Genligi, AM (dNm)

5
EP Igerigi (phr)

1 ® 1. Grup (Karbon Siyahi yerine EP ilavesi)
4 ™ 2. Grup (Kalsiyum Karbonat yerine EP ilavesi)
4 B 3. Grup (EPilavesi)

10 15

40

Pisme Hiz Endeksi, CRI (dk)

(B)

| ™ 1.Grup (Karbon Siyahiyerine EPilavesi)
4 ™ 2. Grup (Kalsiyurn Karbonat yerine EP ilavesi)
1 ® 3. Grup(EPilavesi)

30T
20T

10+

0 5 10 15
EP Igerigi (phr)

Sekil 4.11. EPDM kompozitlerin (Formiilasyon-1) AM (A) ve CRI (B) degerleri.

Bu gozlemler, EPDM esasli kompozitlere EP ilavesinin pisme genli§i ve pisme

stirecindeki roliinii anlamak i¢in 6nemli bilgiler sunmakta ve farkli oranlardaki etkisini
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vurgulamaktadir. Ayrica, EP’nin dogru miktarda kullanilmasinin énemini de ortaya

koymaktadir.

4.3.1.2. Sertlik analizi

1. Grup kompozitlerin sertlik sonuglar1 Sekil 3.12°de incelendiginde, hata limitleri (£ 5
shore-A) i¢inde bir diisiis gézlenmistir. Bu diisiis, karbon siyah1 miktarindaki azaligin
bir sonucu olarak ortaya ¢ikmistir. Ayni zamanda, sertlik degerindeki bu azalisin
pisme genligi (AM) degerindeki azalisla korelasyon gosterdigi belirlenmistir. Bu
durum, kompozit malzemenin mekanik 6zelliklerinin belirli degiskenlere bagli olarak
degisebilecegini gostermektedir. EP'nin karbon siyahi dolgu maddesini tam olarak
ikame edemedigini gosteren bulgu, dolgu maddelerinin 6nemine isaret etmektedir. Bu
sonuclar, malzeme gelistirme siireglerinde EP ve karbon siyah1 miktarinin dikkatlice
optimize edilmesi gerektigini vurgulamakta ve kompozit malzemelerin fiziksel

ozelliklerini ayarlamak i¢in 6nemli bir rehberlik saglamaktadir.

Diger yandan, 2. Grup kompozit numunelerinin sertlik analizi sonuglari
incelendiginde, anlamli bir degisiklik gozlenmese de artis egilimi oldugu
belirlenmistir. Bu durum, EP’nin malzemenin sertlik degerleri agisindan kalsiyum
karbonat ile ikame edilebilecegini géstermektedir, bdylece malzeme formiilasyonunda
esneklik saglayabilecek alternatif dolgu maddelerinin kullaniminin miimkiin oldugunu

ortaya koymaktadir.

Son olarak, 3. Grup kompozit numunelerinin sertlik analiz sonuglar1 incelendiginde,
EP ilavesinin sertlik degerinde artisa neden oldugu gozlenmistir. Bu sertlik

degisimlerinin, pisme genligi (AM) degisimleriyle uyumlu oldugu belirlenmistir.

80 : 20
m Sertlik (Shore A) - AM (dNm)
1. Grup 2. Grup 3. Grup
B == 16 E
60 £
_ - z
=y

=

I F 12
S =
5 40 A 2
= c
= - b}
+ ° °
% [<b]
20 4 UE'J"
L 4 —
a

0| L 0

E-Ref
E/CC-15EP
E/SEP
E/10EP
E/15EP

E/CC-5EP
E/CC-10EP

o
w
w0
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Sekil 4.12. EPDM kompozitlerin (Formiilasyon-I) sertlik-pisme genligi sonuglart.

E/CB-10EP
E/CB-15EP
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Bu bulgular, kompozit malzemelerin mekanik 6zelliklerinin kontrol edilmesinde EP
ilavesinin Onemini vurgulamaktadir ve malzeme miihendisligi alaninda yeni

gelismelere yol agabilecek 6nemli bilgiler sunmaktadir.

4.3.1.3. Yogunluk testi

Sekil 4.13’de elde edilen kompozitlerin yogunluk sonuglari incelendiginde, 1. Grup
i¢in yapilan analizde, EP ilavesi ve karbon siyah1 miktarinin azaltilmasinin, yogunluk
degerleri acisindan referans kompozite gore bir diisiis gozlenmistir. 2. Grup icin
yapilan analizde, EP ilavesi ve kalsiyum karbonat miktarinin azaltilmasinin, yogunluk
degerlerinde bir azalma egilimi gosterdigi belirlenmistir. Bu bulgular, EP miktarinin
yogunluk degerlerinde azalmaya katkida bulunabilecegini gostermektedir. 3. Grup
icin, EP ilavesi yogunluk degerleri acisindan referans kompoziteye kiyasla bir artis
oldugu goriilmiistiir. Bu bulgular, EP miktarmin karbon siyahi ve kalsiyum karbonat
ile ikame durumunda yogunluk degerlerinde azalmaya katkida bulunabilecegini ortaya
koymaktadir ve malzeme formiilasyonundaki degisikliklerin kompozit malzemenin
yogunluk ozelliklerine etkisini gostermektedir. EP miktarinin azaltilmast veya

artirtlmasinin yogunluk degerleri lizerinde belirgin etkileri oldugu goriilmektedir.

1,18
1,16

1,141

Yogunluk (mg/cm3)

E-Ref 1
E/5EP

E/10EP +
E/15EP T

E/CB-5EP +
E/CB-10EP +
E/CB-15EP +

E/CC-5EP T
E/CC-10EP +
E/CC-15EP T

Sekil 4.13. EPDM kompozitlerin (Formiilasyon-I) yogunluk testi sonuglart.

4.3.1.4. Cekme testi

Hazirlanan numunelerin ¢ekme testi sonuglarina dayanarak, EP’nin kopmada uzama
degeri (%) ve kopma dayanimi (MPa) lizerinde etkileri analiz edilmistir. Sekil 4.14°de
sunulan sonuglar, 1. Ve 2. Grup numunelerde EP ilavesinin kopmada uzama
degerlerini iyilestirdigini gostermektedir. Bu durum, EP’nin karbon siyahi ve kalsiyum

karbonat ile belli oranlarda ikamesinin kompozitin mekanik 6zelliklerine kismi bir etki
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sagladigim1 ve uygun EP oranlarinin uzama performansini iyilestirebilecegini
gostermektedir. Kompozitin kopma dayanimi iizerindeki etkileri incelendiginde, EP
ile karbon siyahi ikamesi durumunda kopma dayaniminin azaldigir gozlenmistir. Bu
durum, EP’nin kopma dayanimi agisindan karbon siyahi kadar etkili olmadigim
gostermektedir. EP, kalsiyum karbonat ile ikame edildiginde ise kopma dayaniminin
EP oraninin artmasi ile arttig1 gozlenmistir. Sonug olarak, EP’nin kalsiyum karbonata
gore malzemenin mekanik ozelliklerini giiglendirdigi ve dayanikliligimi artirdig
sonucuna varilabilir.

m Kopmada Uzama (%)
— Kopma Dayanimi (MPa)

400

1.Grup 2.Grup 3.Grup —_—
= 16 £
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c 300+ =
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@ T8 3
°
@ @©
£ 100+ 1, E
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4 hv4
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Sekil 4.14. EPDM kompozitlerin (Formiilasyon-I) ¢ekme testi sonuglari.

Test edilen numuneler i¢in verilen kopmada uzama degerleri incelediginde 1. Grup
numunelerde kopmada uzama degerlerinde beklenildigi gibi karbon siyahi
miktarindaki azalis ve EP oranindaki artis ile kopmada uzama degerlerinde artis
gozlenmistir. 2. ve 3. Grup kompozitlerinde kopmada uzama degerleri referans
kompozite gore belirgin bir degisiklik gostermemekle beraber 2. Grup numunelerde
maksimum kopmada uzama degeri 10 phr EP iceren kompozit sergilemistir. 3. Grup
numunelerinde ise EP ilavesi ile kopmada uzama degerlerinde hafif bir diisiis egilimi

gozlenmistir.

Kopma dayanimi degerleri incelendiginde, 2. ve 3. Grup numunelerinde belirgin bir
degisiklik gozlenmezken, 1. Grup numunelerinde EP oranindaki artisin kopma

dayaniminda azalmaya neden oldugu tespit edilmistir.

Bu sonuglar, kompozit malzemenin mekanik 6zelliklerine etki eden faktorleri ve dogru

formiilasyonun 6nemini vurgulamaktadir. Elde edilen veriler, malzeme miihendisligi
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alaninda daha ileri caligmalarin yapilmasini ve malzeme performansinin optimize
edilmesine yonelik stratejilerin gelistirilmesini tesvik etmektedir. Sonug olarak, EPin
EPDM kaucuk kompozitlerinde dolgu malzemesi olarak kullaniminin potansiyel
faydalar1 ve smirlamalar1 belirlenecektir. Bu ¢alisma, endiistriyel uygulamalarda

maliyet ve performans optimizasyonu acisindan onemli bilgiler saglayacaktir.

4.3.2. EP ilavesinin EPDM kompozitlere etkisi (formiilasyon-I1)

Calismanin bu bolimii, dolgu maddesi olarak 60 phr kaolin igeren EPDM
kompozitlerinin EP ilavesiyle degisen 0Ozelliklerini kapsamli  bir sekilde
incelemektedir. Arastirma, farkli oranlarda EP katkisinin malzeme performansi

tizerindeki etkilerini sistematik olarak degerlendirmeyi amaglamaktadir.

Calisma kapsaminda toplam bes farkli kompozit hamuru hazirlanmistir (ayrintili bilgi
icin bkz. Tablo 4.4). EP icermeyen referans hamur E/OEP, farkli oranlarda (5, 10 ve
15 phr) EP iceren hamurlar sirasiyla E/SEP, E/10EP ve E/IS5EP olarak
isimlendirilmistir. Bununla birlikte, kaolin icermeyen ana dolgu maddesi olarak 60 phr
EP iceren EPDM kompozitleri (E/60EP-0K) de hazirlanarak degerlendirilmistir

Bu deneysel yaklasim, kaolin ve EP gibi iki farkli dolgu maddesinin malzeme
ozellikleri ve performansi tizerindeki etkilerini karsilagtirmali olarak incelemeyi

hedeflemistir.

Bu calismada, elde edilen kompozitlere uygulanan reolojik, fiziksel ve mekanik
testlerin yani sira, EP’nin kompozitlerin termal davranigina etkisini anlamak igin
termal testler gerceklestirilmistir. Bu kapsamda, malzemelerin 1s1l performansini ve
kararliligim1 detayli olarak degerlendirmek amaciyla ii¢ temel test uygulanmistir.
Kompozitlerin farkli sicaklik kosullarinda zamana bagli davramis degisimlerinin
incelenmesi 1s1l yaglandirma testi, malzemelerin 1s1l bozunma karakteristiklerinin ve
sicakliga kars1 kiitle kaybinin belirlenmesi Termogravimetrik Analiz (TGA), 1s1 iletim
ozelliklerinin ve 1si1l iletkenlik katsayilarmin 6lgiilmesi Termal Iletkenlik Testi

uygulanmistir.

Taramali1 elektron mikroskobu (FE-SEM) kullanilarak kompozit malzemelerin
ylizeyleri ve ¢ekme testi sonras1t kopma yiizeyleri goriintiilenmis ve analiz edilmistir.
Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ile ylizey piiriizliiliigii degerlendirilirken, temas

acis1 Olgiimleri ile yiizeyin hidrofobik 6zellikleri belirlenmistir.
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Bu ¢ok boyutlu arastirma yaklagimi, EP katkili EPDM kompozitlerin fiziksel,
mekanik, termal ve yiizey Ozelliklerinin kapsamli bir sekilde anlagilmasma olanak

saglamistir.

Tablo 4.4. EPDM kompozitlere ait formiilasyonlar (Formiilasyon-11).

HAMMADDE E/OEP E/SEP E/10EP E/15EP E/60EP-0K
Miktar, Phr@®

EPDM 100 100 100 100 100
Kaolin 60 60 60 60 0
EP 0 5 10 15 60
Paraffinic oil 20 20 20 20 20
Zinc oxide 5 5 5 5 5
Stearic acid 1 1 1 1 1
TMTD-80 1,5 1,5 1,5 1,5 1,5
ZDEC-80 2 2 2 2 2
Sulfur 2 2 2 2 2

@ Phr, “Parca basina yiiz kauguk” kisaltmas: olarak kullanilir.

4.3.2.1. Reometre testi

Reometre testi 180 °C'de gergeklestirilmis ve elde edilen reometre egrisinden ilgili
kiirlenme parametreleri; minimum tork (ML), maksimum tork (MH), erken kiirleme
stiresi (ts2) ve optimmum kiirlenme stiresi (tcoo) belirlenerek Tablo 4.5'de verilmistir.
Ayrica bu reometre verilerinden hesaplanan kompozitlere ait pisme genlikleri (AM) ve

pisme hiz endeksleri (CRI) sonuclar1 da tabloya ilave edilmistir.

Reometre sonuglarina gore, EP ilavesinin numunenin viskozitesini (ML) artirdig
gozlenmistir ve bu etki sert dolgu partikiilleri igeren kauguk kompozitlerde yaygin

olarak goriilmektedir [94].

Tablo 4.5. Kompozitlerin (Formiilasyon-I1) reolojik veriler.

Numuneler ML MH ts2 teoo CRI AM
(dNm) (dNm)  (min.) (min.) (minY)  (dNm)
E/OEP 0,77 8,48 1,19 5,12 25,47 7,71
E/5EP 0,85 9,09 116 5 26,02 8,24
E/10EP 0,85 9,41 115 4,78 27,55 8,56
E/15EP 0,88 9,69 1,13 4,73 27,8 8,81
E/60EP-0K 0,82 10,34 1,28 5,23 25,3 9,52

Tablo 4.5'de sunulan veriler, kompozitlerdeki daha yiiksek EP oraninin daha yiiksek
AM ve CRI degerleriyle sonu¢landigini gostermektedir. AM'in artis egilimi, kiirleme
islemi sirasinda elde edilen ¢agraz bag yogunlugunu yansitmaktadir ve bu da genel

performans {izerinde 6nemli bir etkiye sahip olabilecegini gostemektedir. CRI'da

56



gozlenen artig, EP varliginin kiirlenme siirecini hizlandirabilecegini gostermektedir.
Bu hizlanma, kauguk bilesigindeki ¢apraz baglanma reaksiyonunu tesvik eden ve daha
hizli kiirlenmeye yol agan kiirleme ajanlar1 veya katalizorler gibi davranan EP’deki

metal oksitlerin varligina baglanabilir [96, 97].

4.3.2.2. Capraz bag yogunluk testi

Capraz bag yogunlugu, kiirlenmis kaucugun ozelliklerini etkileyen 6nemli bir
unsurdur. Hazirlanan EPDM kompozitlerinin fiziksel ¢apraz bag yogunlugu ( Xfiziksel),
kimyasal ¢apraz bag yogunlugu (Xkimyasal) ve toplam ¢apraz bag yogunlugu (Xtoplam)
Sekil 4.15'de sunulmustur. Bu verilere dayanarak, EP’nin formiilasyona dahil
edilmesinin fiziksel, kimyasal ve toplam c¢apraz bag yogunluklarin1 artirdig
gozlenmistir. Ozellikle, toplam ¢apraz bag yogunlugu (Xtotal) artan EP oraniyla
birlikte istikrarli bir artig gostermistir. Fiziksel capraz bag yogunlugunda yaklasik
%12, kimyasal ¢apraz bag yogunlugunda %25 ve toplam ¢apraz bag yogunlugunda
%20 artis ile 15 phr EP igeren EPDM kompozit en yiiksek capraz bag yogunlugu
degerlerini sergilemistir. Capraz bag yogunlugu degerleri, pisme genligi (AM)

degerleri ile korelasyon gostermektedir.
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Sekil 4.15. Kompozitlerin (Formiilasyon-I1) ¢apraz bag yogunluklari.

EPDM kauguga EP ilave edilmesiyle EPDM polimer zincirlerinin hareketliligini
kisitlayabilir ve bu da EPDM zincirleri arasinda ¢apraz bag olusumu olasiligini
artirabilir. Daha onceki caligmalarda, farkli dolgu malzemeleri i¢in benzer etkiler
gozlemlenmistir [98]. EPDM/EP kompozitlerinde daha yiiksek EP igerigi

kullanildiginda kiirlenme hiz indekslerinin (CRI) arttigini reoloji testi boliimiinde
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belirtmistik (Tablo 3.5). Bu bulgu, EPDM/EP kompozitlerinde gozlemlenen daha
yiiksek capraz bag yogunlugunu desteklemektedir. Benzer sekilde, nanosilika iceren
EPDM/SBR kompozitleri i¢in de ¢apraz bag yogunluklarindaki artis, pisme hiz
indeksindeki artis ile iligkili oldugunu gosteren ¢alismalar mevcuttur [99]. Sekil
4.16'da gosterildigi gibi, kompozitlerde artan EP miktariyla birlikte ¢apraz bag
yogunlugunda gozlenen artiglar, EP dolgu maddesinin SiO> ve Al>Oz bilesenlerinin

olas1 aktivasyon etkilerinden kaynaklanabilir.
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Sekil 4.16. EP'nin, EPDM kiirlenmesinde ¢apraz bag artisina etkisi.

Siilfir ile kiirlenen kauguk kompozitlerin formiilasyonunda, ¢inko oksit (ZnO)
aktivator olarak gorev yaparken, stearik asit co-aktivator olarak gorev yapar. Kauguk
hamuru hazirlanmasi1 esnasinda ZnO, stearik asit ile reaksiyona girerek ¢inko stearat
olusturmaktadir. Ortaya cikan ¢inko stearat, hem hizlandirict hem de kiikiirt ile
reaksiyona girerek capraz baglanma yogunlugunda artisa yol agarak vulkanizasyon
slirecinin hizlandirilmasinda 6nemli bir rol oynamaktadir [100]. Yiiksek hidroksil aktif
gruplara sahip silikat bazli bir dolgu maddesi olan EP, Sekil 3.16'da gosterildigi gibi
cinko stearat molekiilleriyle etkilesime girebilir. Cinko stearatin EP ile etkilesimi,
¢inko iyonlarmin reaktivitesini etkileyebilecek fiziksel adsorpsiyon veya kimyasal
baglanma igerebilir. Dolayisiyla, EP’nin varlig1 bu ¢inko komplekslerinin olusumunu
kolaylagtirarak ¢apraz baglanma {izerindeki katalitik etkilerini artirir. Bu katalitik etki
capraz baglanma reaksiyonunu hizlandirarak daha fazla sayida ¢apraz bag olugsmasini

saglayabilir.

4.3.2.3. Kompozitlerin fiziksel ve mekanik o6zellikleri
Bu calismada, kiirlenmis EPDM esasli kompozitlerin fiziksel ve mekanik 6zellikleri
(sertlik, yogunluk, asinma direnci, ¢ekme dayanimi ve kopmada uzama), EP oraninin

etkisini degerlendirmek i¢in incelenmistir. EPDM kompozitlerinin sertligi, Sekil 4.17
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(A)’da gosterildigi gibi kompozitteki EP orami arttikga istikrarli bir sekilde
yiikselmigtir. Sekil 4.17 (B)’de goriildiigii iizere, EP igerigi arttikca yogunlukta ¢ok
hafif bir artig beklenirken, kompozitte kaolin igerigi EP ile tamamen degistirildiginde
yogunlukta bir azalma gozlenmistir. Kauguk bilesiklerinin asinma direncini
degerlendirmek i¢in mm? cinsinden dl¢iilen hacim kaybi standart bir yontemdir. Daha
diisilk aginma kaybi, daha iyi aginma direncini gosterir. Kauguk bilesigi 6rneginin
asinma testinden sonra yogunluk degeri ve agirlik kayb1 hesaplanarak asinma direnci
belirlenir. Sekil 4.17 (C)’de gosterildigi gibi, asinma test sonuglari, artan miktarda
EPin daha yiiksek bir hacim kaybina yol agtigin1 gostermektedir.
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Sekil 4.17. Kompozitlerin (Formiilasyon-I1) sertlik (A), yogunluk (B), asinma (C) ve
kopma ozellikleri (D).
EP miktarinin dikkatli bir sekilde segilmesi, asinma direnci agisindan 6nemlidir. Daha
fazla EP igerigi, asinma direncini olumsuz etkileyebilir, bu nedenle dengeyi dogru bir
sekilde saglamak 6nemlidir. Kaucuk kompozite EP ilave edilmesi, kopmada uzama ve
cekme dayanimini azaltmistir, Sekil 4.17 (D)’de gosterildigi gibi. Kopma
uzamasindaki azalma, matriste yetersiz dolgu dagilimi ve yliksek c¢apraz bag
yogunlugu gibi ¢esitli faktdrlere bagli olabilir. EP igerigi arttik¢a, kauguk matris i¢inde

EP pargaciklarinin kiimelesme olasiligi vardir. Bu kiimeler, yiik transferinin yeterli
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olmadig1 stres noktalart olusturur. Dikkat ¢ekici bir sekilde, ¢cekme dayanimindaki
azalma daha digiik EP oranlarinda daha belirgindir. Ancak, EP oran1 10 phr’nin
tizerine ¢iktiginda, ¢cekme dayanimindaki degisim nispeten hafif olmustur. Bu, EP
oranmi dikkatli bir sekilde se¢menin, kopma uzamasi, ¢ekme dayanimi ve diger
mekanik Ozellikler arasinda istenen dengeyi saglamak icin Onemli oldugunu

gostermektedir.

4.3.2.4. FE-SEM ile yiizey analizi

Hazirlanan kompozitlerin FE-SEM analizi ile elde edilen goriintiiler incelenerek,
EPDM matrisindeki dolgu partikiillerinin homojen dagilimi hakkinda degerli bilgiler
elde edilebilir. Bu bilgi, malzemenin yapis1 ve 6zellikleri arasindaki iligkiyi anlamak
icin ¢ok Onemlidir. Sekil 4.18'de verilen ylizey FE-SEM goriintiileri, yiiksek EP
oranlar1 iceren kompozitlerde yetersiz dolgu partikiilii dagilimini ve kiimelenmesini
gostermektedir. Sekil 4.18 (E)'deki EPDM/60EP-0K numunesinin goriintiisiinde EP

kiimeleri turuncu dairelerle vurgulanmaistir.

Sekil 4.18. Kompozitlerin (Formiilasyon-I1) FE-SEM ylizey goriintiileri; E/OEP (A),
E/SEP (B), E/10EP (C), E/15EP (D) ve E/60EP-OK (E).

Ayrica, FE-SEM goriintiileme analiz yontemi dolgu maddesi ve matris arasindaki
etkilesimi incelemek icin de Onemli bir aractir. Dolgu maddesi ve EPDM matris
arasindaki etkilesimi degerlendirebilmek adina, Sekil 4.19’da gosterilen FE-SEM
goriintiileri, cekme testi uygulandiktan sonra EP igceren EPDM kauguk kompozitinin
kopma ylizeyinden elde edilmistir. Turuncu oklarla gosterildigi gibi EP dolgu
maddelerinin etrafindaki siyah bosluklarin varligi, EP partikiilleri ile EPDM matrisi
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arasindaki zayif etkilesimi gosterir. Bu zayif etkilesim, EP igeren kompozitlerin
mekanik 6zelliklerindeki hafif azalmaya sebep olan faktorlerden biri olabilir [101]. Bu
zayif etkilesimin nedeni, matris ve dolgu maddesinin farkli polariteleridir, EP
biinyesindeki hidroksil gruplarindan dolay: hidrofilik 6zellik sergilerken ve EPDM
matrisi hidrofobiktir.

10pm

Sekil 4.19. Kompozitlerin (Formiilasyon-1l) kopma yiizeylerinden elde edilen FE-
SEM goriintiileri; E/OEP (A), EPDM/5EP (B), EPDM/10EP (C),
EPDM/15EP (D) ve EPDM/60EP-0K (E).

Ayrica, EPDM kompozitlerinin aginma testlerinden sonra aginan yiizeylerinden alinan

FE-SEM goriintiileri Sekil 4.20'de verilmistir.

Sekil 4.20. Kompozitlerin (Formiilasyon-11) asinma yiizeylerindan elde edilen FE-
SEM goriintiileri; E/OEP (A), E/SEP (B), E/10EP (C) ve E/15EP (D).

61



Gorlintliler daha yiiksek EP oranlarina sahip EPDM kompozitlerindeki EP
partikiillerinin dagiliminin yetersiz oldugunu bir kez daha ortaya koymustur. Sekil
4.20 (D)'de kirmiz1 daire ile belirtilen EP partikiillerinin kiimelenmesi, daha yiiksek
EP oranlarima sahip kompozitlerde gozlemlenen asinma direncinin azalmasini

aciklayabilir.

EP partikiilleri ile EPDM matrisi arasindaki zayif etkilesim, malzemelerin farkli
polarite 6zelliklerinden kaynaklanmaktadir. Bu etkilesimi iyilestirmek ve mekanik
performansi artirmak amaciyla EP partikiillerinin yiizey modifikasyonu gereklidir.
Yaygin olarak kullanilan silanizasyon islemi, EP partikiillerine hidrofobik 6zellik
kazandirarak matristeki dagilimlarin1 artirabilir ve matris-partikiil arayiizey
etkilesimini giiclendirebilir. Bu sayede kompozitlerin mekanik 6zelliklerinde iyilesme

saglanabilir.

4.3.2.5. AFM analizleri

AFM analiz yontemi kullanilarak hazirlanan kompozitlerin yiizey pirizliliga ve
yiikseklik degisimleri hakkinda bilgi elde edinilmistir. Kompozitlerin ylizey
puriizliiliik analizleri, Tablo 4.6’da verilen kok-ortalama-kare (Rq) ve ortalama (Ra)
purtizliilik degerlerine gore degerlendirilmistir. Azalan Rq ve Ra degerleri, artan EP
icerigiyle birlikte yiizey piiriizliiliigiiniin azaldigin1 gostermektedir. Bu durum, EP’nin

diiz ve piiriizsiiz ylizey yapisindan kaynaklanabilir.

Tablo 4.6. Kompozitlere ait yiizey piiriizlilik ve temas agisi1 verileri.

Numuneler  vijzey Piiriizliiliigii, ~ Ortalama Piiriizliilik, Temas Agis,
Rq (nm) Ra (nm) CA (®

E/OEP 18,716 14,411 120.0

E/5EP 16,488 10,809 119,7

E/10EP 8,493 6,526 113,6

E/15EP 8,178 6,246 112,8

E/60EP-OK 4,406 3,358 110,2

EDPM kompozitlerinin yiizey morfolojileri 2D ve 3D AFM mikrograflar1 kullanilarak
incelenmistir ve elde edilen goriintiiler ile yiizeydeki yiikseklik degerlerinin dagilimini

gosteren ylikseklik histogramlar1 Sekil 4.21°de verilmistir.
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Sekil 4.21. Kompozitlerin 2D, 3D AFM mikrograflar1 ve yiikseklik histogramlari
E/OEP (A), E/SE (B), E/10EP (C), E/15EP (D) ve E/60EP-0K (E).

4.3.2.6. Kompozitlerin yiizey temas agis1 6l¢iimleri
EPin EPDM kompozit malzeme yiizeyleri lizerindeki etkilerini aragtirmak amaciyla

Kruss DSA25 cihazi kullanilarak kompozit yiizeylerinin su temas agilart 6l¢iilmiistiir.
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Yiizey temas acilari, sivilarin kat1 yiizeylerle etkilesimini incelemek i¢in 6nemli bir
parametredir. Bir stvinin kati bir ylizeye temas ettiginde olusturdugu acinin 6lgiilmesi,
ylzeyin hidrofobik veya hidrofilik 6zelliklerini belirlemeye yarar. Sekil 4.22'de,
mikro-siringa ucundan damlayan su damlagi ve E/5EP kompozit yiizeyindeki su

damlaciklarinin gorselleri verilmistir.

(A (B)

Sekil 4.22. Kruss DSA25 cihazi ile yiizey temas acgis1 dl¢cimlerine ait goriintiiler:
Cihazin siringasiyla kompozit numune yiizeyine damlatilmast (A) ve
yiizeydeki su damlaciklari (B).

Farkli miktarlarda EP igeren EPDM kompozitlerin ortalama temas agisi test sonuglari
Tablo 4.6’da verilmistir. Arastirmada, EPDM kompozitinde EP oranimnin artisi ile
kompozit yiizeylerinden elde edilen optik temas a¢1 degerlerinde bir azalma oldugu
goriilmiistiir. Ozellikle, sadece EP igeren (E/60EP-0K) kompozitlerde, yiizeyin
110,2°'lik bir temas ag¢isina sahip oldugu ve bu degerin, EP icermeyen kompozitlere
(E/OEP) kiyasla 9,8° daha diisiik bulunmustur. Bu da EP ilavesinin, EPDM
kompozitinin yiizey hidrofobikligini azalttigin1 gostermektedir. Temas agisinda
gozlenen degisikliklerin deneysel hata sinirlar1 iginde oldugunu belirtmek onemlidir.
Bu da EP oraninin temas agis1 iizerindeki etkisinin test edilen aralikta Onemli

olmayabilecegini gostermektedir.

EPDM kompozitlerde EP oraninin artisi ile temas acgisindaki diisiis, hidrofobik
ozelliklerin belirlenmesinde 6nemli bir rol oynayan kompozitlerin yiizey
piirtizliiliigiine baglanabilir. Temas acisi ile yiizey piiriizliliigii arasindaki korelasyon
Sekil 4.23’deki grafikte verilmistir. Wenzel teorisine gore, bir ylizeyin gergek temas
acisi, ylizey piriizliliigiiniin bir fonksiyonudur. Bu teori, piiriizlii bir yiizeyin, ideal
olarak kabul edilen diiz bir ylizeye gore daha yiiksek temas agilarina sahip olacagin

ongorilir ve Sekil 4.24°de sematik olarak gosterilmistir. Bu durum, ¢alismamizda
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gbzlemlenen yiiksek EP oranlari ile gbzlenen yiizey piiriizliliigiindeki diisiis ile yiizey

temas agilarinin azalis1 ve dolayisiyla hidrofobiklik derecesinin azalig1 Srtiigmektedir.
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Sekil 4.23. Kompozitlerin yiizey piiriizlilik ve temas agisi iligkileri.

Sekil 4.24. Yiizey piiriizliiligli ve temas agis1 iliskisi: Hidrofilik (A), hidrofobik (B).

EP igeren ve igermeyen EPDM kompozitlerin temas agist 90°nin tiizerindeki
hidrofobik temas acilar1 genellikle EPDM matrisinin hidrofobik zincirlerinden
kaynaklanmaktadir. Bununla birlikte, ¢alismada kullanilan ZnO ve stearik asitin
olusturdugu c¢inko stearat kompleksleri, yiizey hidrofobikliginde etkin rol almis
olabilir. Daha 6nce yapilan bir ¢alismada, ¢inko oksit nanopartikiillerinin (ZnO NPs)
ylizeyi, stearik asit ile kompleks olusturdugunda stearik asitin hidrofobik metil gruplari
ile modifiye edildigi ve sonu¢ olarak yiizeyin de hidrofobik 6zellik gosterdigi
belirlenmistir [102]. Bu ¢alisma farkli dolgu maddeleri kullanilarak yiizey
ozelliklerinin degistirilebilecegini ve bu degisikliklerin yiizey hidrofobikligi iizerinde
belirgin etkileri olabilecegini gostermistir. Elde edilen bulgular, yiizey miihendisligi
ve malzeme bilimi alaninda 6nemli uygulamalara sahip olup, hidrofobik yiizeylerin

gelistirilmesinde katki saglayabilir.
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4.3.2.7. TGA-DTA analizi

Polimerlerde termal kararliligi analiz etmek igin termogravimetri analiz (TGA)
kullanilan en yaygin tekniklerden biridir. TGA, zaman ve sicakligin bir fonksiyonu

olarak polimer bozunma derecesinin veya kiitle kaybini belirlenmesini saglar.

Farkli EP oranlarina sahip EPDM kompozitlerin termal stabilitesi, 25 °C ile 800 °C
arasinda gerceklestirilen TGA-DTA analizi ile incelenmistir. TGA analizi sonuglarina
gore, EP icermeyen EPDM (EPDM/0OEP) kaucuk kompozitinde 5 adimda gerceklesen
agirlik kayiplar (Sekil 4.25), EP ilavesi ile 2 adima digmiistiir (Sekil 4.26).
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Sekil 4.25. EP igcermeyen EPDM kompozite ait TGA egrisi.
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Sekil 4.26. EP iceren EPDM kompozitlere ait TGA egrileri.

EP iceren EPDM kompozit numunelerinde, agirlik kaybi (%)-sicaklik egrileri arasinda
bozunma basamaklar1 acisindan bir tutarhilik gozlenmistir. Yaklasik 130 °C’de

baslayan kiitle kayb1 higroskopik suyun dehidrasyonuna atanmistir. 1. adimda 310-435
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°C arasinda, herhangi bir polimer bozunmasi olmaksizin kompozit yapisinda bulunan,
yiiksek derecelerde uguculugu olan yag ve ugucu maddenin buharlagmasi ile kiitle
kayb1 gerceklesir. Maksimum agirlik kaybina karsilik gelen ti¢lincii bozunma adimi
yaklasik 435 ila 485 °C arasinda gergeklesir. 485 °C'nin iizerinde EP igeren EPDM
kompozitlerin termal bozunumu neredeyse ihmal edilebilir diizeydedir ve sicaklik 800
°C'ye ulastiginda baglangi¢ agirliklarinin yaklasik %70’ini olusturan bir agirlik kaybi
meydana gelir. Bu siireg boyunca, farkli oranlarda EP igeren EPDM kompozitin
polimerik bileseninin ve organik katkilarinin tamamen bozunmasi gergeklesir ve 800
°C 'ye kadar yanma sonrasinda krozedeki numunenin agirlik¢a %26-30'unu olusturan

inorganik dolgu maddelerinden olusan beyaz toz halinde bir kalint1 birakir.

EPDM kauguk ve farkli EP oranlarina sahip EPDM kompozitlerinin DTA analizinden
elde edilen egriler Sekil 4.27°de verilmistir. Gézlemlenen piklerin sayisi, bozunma
asamalarinin sayisi ve dolayist ile bozunma mekanizmasi hakkinda bilgi vermektedir.
Pikin gozlendigi sicaklik ise maksimum bozunmanin gergeklestigi sicakliga karsilik

gelmektedir.
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Sekil 4.27. EPDM kompozitlere ait DTA egrileri.

Farkli oranlarda EP iceren EPDM kompozitlerinin %10 agirlik kaybinin gdzlendigi
bozunma sicakligt (T%10), DTA analizine gore EP i¢ceren EPDM kompozitlerin 2.
asamada gdzlenen maksimum kiitle kayb1 460 °C’de gozlendiginden bu sicakliktaki
kiitle kayb1 (WL460 °C) ve 800 °C’deki kalint1 miktar1 hesaplanmistir ve Tablo 4.7°de
verilmistir. Parametreler, EP oraninin artmasi ile EPDM kaucguk kompozitlerin 800

°C’de kalint1 miktarinda artis ve 460 °C'de daha diisiik agirlik kayiplar1 gézlenmistir.
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Genel olarak, daha yiiksek bir kalint1 degeri daha iyi termal kararlilik ve ayrigmaya
kars1 diren¢ anlamina gelmektedir. Artan EP igerigi ile 460 °C'de agirlik kaybinin
azalmasi, EP ilavesinin bu spesifik sicaklikta ayrigmanin azalmasina katkida
bulundugunu goéstermistir. %10 agirlik kaybinin gézlendigi sicaklik degerlerinde 15
phr EP iceren EPDM kompozit numunesinde EP icermeyen kompozite oranla yaklasik

5 °C’lik bir artis gdzlenmistir.

Tablo 4.7. EPDM kompozitlerin TGA ile belirlenen 1s1l bozunma verileri.

Numuneler T1o0% (°C) WLasooc (%) Rso0 °c (%)

EPDM 3774 65,69 0,67
E/OEP 345,1 59,68 26,51
E/SEP 342,6 51,18 27,41
E/10EP 337,6 49,78 28,15
E/15EP 350 49,69 30,04

Taow: %10 agirlik kaybmin gézlendigi sicaklik
WlLaeoec: 460 °C’deki agirlik kayb1
R so0ec: 800 °C’deki kalint

TGA-DTA analiz sonuglarina gore EP ilavesi, EPDM kauguk kompozitlerinin termal
davranigini etkiledigi belirlenmistir. EPDM kauguk kompozitlere EP ilavesi ile agirlik
kayb1 adim sayisindaki azalma malzemenin termal stabilitesini artirdigin1 ve bozunma
sicakligini yiikselttigini gostermistir. Ayrica, 460 °C ve lizerindeki sicakliklarda EP
varligmin kiitle kaybini azalttigi ve kalinti miktarmi artirdignr gozlenmistir. Bu
sonuclar, EP ilavesinin EPDM kaucuk kompozitlerinin termal 6zelliklerini
iyilestirdigini gostermekmistir ve EPDM kompozitlerinin 460-800 °C araliginda

bozunmasini sinirlamistir.

4.3.2.8. Termal iletkenlik testi

EP ve farkli oranlarda EP iceren EPDM kompozitlerin termal iletkenlikleri, termal
difiiziviteleri ve 0zgilil 1silart hot disk teknigi kullanilarak oda sicakliginda
belirlenmistir. Analiz esnasinda ¢ap1 6,403 mm (disk tipi: kapton 5501) olan bir sicak
disk sensorii kullanilmistir. Standartta belirtilen en az 2 °C'lik bir sicaklik artigini
saglamak icin sicak disk sensoriine uygulanan ¢ikis giici 20 mW ve 6l¢lim stiresi 20
saniye olarak belirlenmistir. Dogruluk ve giivenilirligi saglamak amagli her numune
icin ii¢ Ol¢lim gerceklestirilmistir. Numuneler arasinda sensor yerlestirildikten sonra

sabitleme islemi yapilmis ve 6lgiim baglatilmistir. Numune boyunca 1s1 akist zaman
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icinde sabit bir degere yaklastifinda numunenin termal iletkenlik degeri tespit

edilmistir.

Termal iletkenlik katsayis1t EP i¢in 0,054 W/mK bulunmustur. EP igeren EPDM
kompozitler icin elde edilen termal iletkenlik, termal difiizivite ve 6zgil 1s1 (c)
sonuglar1 Sekil 4.28'de verilmistir. Tespit edilen parametrelerin sonuglar1 ile bagil

standart sapma (RSD%) degerleri Tablo 4.8'de sunulmustur.
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Sekil 4.28. EPDM kompozitlerin termal iletkenlik testi ile elde edilen veriler.

Termal iletkenlik testi sonucglarina goére, EPDM kompozitlere EP ilavesi termal
ozellikler agisindan 6nemli bir etkiye sahiptir. Kompozitlerin termal iletkenliklerinde
ve diflizivitelerinde EP ilavesi ile diisiis gbzlenmistir. Diisiik termal difilizivite degeri,
1sinin transferi i¢in daha fazla zaman gerekebilecegi anlamima gelir. Bu durum
malzemenin diisiik 1s1l iletkenliginin ya da yliksek 1s1 kapasitesinin bir sonucu
gozlenmektedir. Bununla birlikte, EP miktarindaki artis, kompozit malzemenin 6zgiil
isisinin - daha yliksek olmasiyla sonuglanir. Daha yiiksek 06zgiil 1s1 kapasitesi,
kompozitin birim kiitle basina daha fazla 1s1 enerjisi biriktirebilecegi ve tutabilecegi
anlamma gelir. Bu 06zellik, termal enerjinin depolanmasi veya serbest birakilmasi
gereken uygulamalarda faydali olabilir. Is1 kapasitesinin arastirilmasi, ablasyon stireci
icin de 6nemli bir aractir. Malzemenin 1s1 kapasitesinin artmasi, ablasyon siirecinde
daha fazla 1s1 enerjisini depolayabilecegi anlamina gelir. Bu durum, malzemenin daha
uzun siire dayanabilmesini ve daha yliksek sicakliklara maruz kalabilmesini

saglayabilir.
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Tablo 4.8. EPDM kompozitlerin termal iletkenlik testi ile elde edilen veriler.
Numuneler Termal RSD% Termal RSD% OzgiilIs1  RSD%

fletkenlik Difiizivite (MJ/m3.K)
(W/mK) (mm?/s)
EOEP 0,28 0,04 0,15 0,05 1,84 0,04
E/5EP 0,27 0,01 0,14 0,07 1,94 0,04
E/10EP 0,25 0,05 0,11 0.00 2,18 0,01
E/15EP 0,20 0,05 0,07 0,29 2,86 0,14
E/60EP-0K 0,17 0,06 0,07 0,21 2,63 0,10

Bu c¢alismada, dolgu malzemesi olarak yalnizca 60 phr kaolin igceren (E/OEP) ile
yalnizca 60 phr EP iceren (E/60EP-0K) kompozitleri karsilagtirildiginda E/60EP-0K
kompozit malzemenin E/OEP’ye gore termal iletkenligi %39 ve termal difiizifitesi
%43 degerlerinde diisiis gostermis ve sonu¢ olarak malzemenin termal izolasyon
ozelliginde kayda deger bir gelisme tespit edilmistir. Bu sonuglar, kompozit
malzemede kaolinin EP ile ikame edilmesinin 1s1 transferine karst direncini
artirabilecegini agikca gostermektedir. Bunun yaninda, ayni numunede EP orani
arttikga 6zgiil 1s1 degerlerinde %3 1'lik bir artis gostermistir. Kaolin ve EP, her ikisi de
silika esasli mineraller olmakla birlikte, yapisal ve morfolojik 6zellikleri agisindan
onemli farkliliklar gosterir. EP’nin 1s1] yalitim 6zellikleri, i¢ yapisindaki genlesme ve

bosluklardan kaynaklanmaktadir.

4.3.2.9. Isil yaslandirma testi

Hazirlanan kompozitler, ¢evresel etkilere karsi dayanikliliklarini degerlendirmek igin
hava sirkiilasyonlu bir etiivde 120 °C'de 24 saat boyunca bekletilerek termal
yaslandirma testine tabi tutulmustur. Sekil 3.29, orijinal ve yaslandirilan kompozit
numunelerinin sertlik ve ¢ekme testlerinin sonuglarini gostermektedir. Termal
yaslandirma testinden sonra, EP iceren ve igermeyen EPDM kompozitler,
yaslandirilmamis kompozitlere kiyasla artan sertlik sergilemistir. Sertlikteki bu artis,
151l 1slem nedeniyle kompozitlerin ¢apraz baglanmasinin devam ettigini gostermistir.
Bilindigi gibi, kompozitler reometre analizinden elde edilen optimum kiirlenme
stiresine (Tcoo) gore kiirlenmis ve sadece %90'1 kiirlenmistir [103]. Yaslanma islemi
sonrasinda EPDM kompozitlerinin kopmada uzama ve c¢ekme mukavemeti
degerlerinde yaslandirilmamis numunelere kiyasla bir diisiis gézlenmistir. Bununla
birlikte, bu testten elde edilen ilging bir bulgu, EPDM bazli kompozitlere EP ilavesinin
ve artan miktarinin, ilgili her bir kompozit i¢in testin sonunda mekanik 6zelliklerinin

degisiminde bir azalma gézlenmis olmasidir.
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15 phr EP iceren E/15EP kodlu kompozitin termal yaslandirma isleminden sonra,
kopmada uzama degerinde orijinal numuneye gore yaklasik %21’lik bir diisis
gozlemlenmistir. Bununla birlikte, EP igcermeyen E/OEP ise yaslandirilmis numune
original numuneye gore yaklasik %47°lik bir diisiis gozlenmistir. Sonu¢ olarak
kompozit formiilasyonuna EP ilavesi ile orijinal ve yaslandirma sonrasit kopmada
¢cekme degerlerinde 6zellikle 15 phr EP varliginda ciddi bir diisiis gozlenmistir. Bu
diisiis kompozitteki EP miktarinin artisi ile orantili bir sekilde gerceklestigi Sekil 4.29
(A) ve(B)’de goriilmektedir. Yaslandirma oOncesi ve sonrasi ¢ekme mukavemeti
degerleri karsilastirildiginda da EP ilavesi ile degisimlerde bir diisiis gdzlenmistir.
Yaslanma sonrasi E/15EP kompozit ¢gekme mukavemeti i¢in orijinal numuneye gore
%21°1ik bir degisim yiizdesi sergilerken, E/OEP kompozitin degisim yiizdesi yaklasik
%33 degerindedir.
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Sekil 4.29. EPDM kompozitlerinin 1s1l yaslandirma 6ncesi ve sonrasi; kopmada uzama
(A), kopma dayanimi (B) ve sertlik (C) verileri.

EPDM kompozitlerin fiziksel ve mekanik 6zelliklerinde termal yaslandirma testi
sonrast meydana gelen degisim incelendiginde, EP ilavesi ile termal yaslanma
direnclerinde artis oldugu goézlenmistir. EPin diisiik termal iletkenlik o6zelligi,
koruyucu bir bariyer gorevi gorerek kompozitlerin termal yaslanma direncini

artirmigtir.

4.4. EPDM/AK kompozitlerinin hazirlanmasi ve karakterizasyonu

Bu ¢alismanin temel amaci, siirdiiriilebilir ve ¢evre dostu bir dolgu malzemesi olarak
aycekirdegi kabugunun EPDM kompozitlerinde dolgu malzemesi olarak potansiyel
kullanimii degerlendirmek ve mevcut dolgu maddeleriyle kombinasyonlarinin

kompozit malzemelerin performansini nasil etkiledigini géstermeyi amaglamaktadir.
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Lignoseliilozik yapidaki ogiitiilmiis aygekirdegi kabugu (AK), ana dolgu maddesi
farkli olan iki formiilasyon ile birlikte kullanilmistir. Formiilasyonun birinde ana dolgu
maddesi karbon siyahi digerinde aliimina silikat yapidaki kaolin ve EP kullanilmastir.
EPDM esashi bu iki formiilasyona 2,5, 5 ve 10 phr oranlarinda AK ilave edilerek

kompozit 6zellikleri tizerindeki etkileri aragtirilmigtir.

Tez kapsaminda tanimlanan yontemle hazirlanan kompozit hamurlari, reometre
verilerine gore belirlenen optimal siirelerde 180 °C’de hidrolik preste kiirlenmistir.
Kompozitlere, vulkanizasyon oncesi (reometre, ¢apraz bag yogunlugu, Payne etkisi)
ve sonrasi (sertlik, yogunluk, ¢ekme) testler uygulanmistir. Bu testler, kompozit
performans1 ile aycgekirdegi kabugunun dolgu maddesi olarak potansiyelini

degerlendirmede 6dnemli veriler sunmustur.

Calisma, aycekirdegi kabugunun EP ile birlikte kullanildiginda sinerjik etki
gostererek, Ozellikle silika bazli EPDM kompozitlerin mekanik 6zelliklerini artiran
stirdiiriilebilir bir dolgu maddesi olarak degerlendirilebilecegini ortaya koymustur. Bu

bulgular, ¢evre dostu ve yenilik¢i kompozitlerin gelistirilmesine katki saglamaktadir.

4.4.1. Karbon siyah1 dolgulu EPDM/AK kompozitlerinin hazirlanmasi

Bu boliimde, dolgu maddesi olarak karbon siyahi iceren EPDM kompozitlerine 2,5, 5
ve 10 phr miktarlarinda aycekirdegi kabugunun (AK) ilave edilmesiyle elde edilen
kompozitler sirastyla E/2,5AK, E/SAK ve E/10AK olarak adlandirilmistir ve
formiilasyonu Tablo 4.9°da verilmistir. AK nin kompozitler lizerindeki etkisi reometri,

capraz bag yogunlugu, fiziksel ve mekanik test yontemleri ile incelenmistir.

Tablo 4.9. EPDM/AK kompozitlerin formiilasyonlari.

HAMMADDE E/OAK E/25AK E/SAK E/10AK
Miktar (phr)
EPDM 100 100 100 100
Karbon Siyahi 94 94 94 94
Aycekirdegi Kabugu (AK) - 2,5 5 10
Kalsiyum Karbonat 25 25 25 25
Parafinik Yag 43 43 43 43
Peg 6000 5 5 5 5
Magnezyum OKksit 2,5 2,5 2,5 2,5
Tmg 1 1 1 1
Aktivator 1,4 1,4 1,4 1,4
Peroksit 7 7 7 7
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4.4.1.1. Reometre testi

Farkli oranlarda aycekirdegi kabugu (AK) iceren karbon siyah dolgulu EPDM esash
kompozitlerin islenebilirligi ve kiirlenme davranislar1 hakkinda 6nemli bilgiler sunan
reolojik parametreleri incelenmistir. Bu parametreler, farkli AK igeriklerinin EPDM
kompozitlerin mekanik ve reolojik 6zelliklerine etkilerini anlamak i¢in incelenmistir.
Tablo 4.10'da sunulan veriler, aygekirdegi kabugu (AK) igeriginin EPDM
kompozitlerin reolojik 6zellikleri iizerindeki etkisini gostermektedir. AK ilavesi ile
ML degerlerinde artis gdzlenmistir. ML degerindeki artig, AK ilavesi ile kompozit
malzemenin baslangictaki akiskanliginin azaldigini, viskozitesinin arttigini ve
islenebilirligini zorlastirabilecegini ifade eder. 2,5 phr AK ilavesi, kompozitlerin
pisme genliklerini biraz disiiriiriiken, Sphr AK ilavesinde bu etki tersine donmiistiir
ve en yiiksek degere ulastig1 goriilmektedir. Ancak, AK oraninin daha da artirilmasiyla
(10 phr), pisme genliginde tekrar diisiis gézlenmistir. Bu bulgu, belirli bir AK oraninin
kompozitlerin kiirlenme sirasinda daha fazla sertlesmesine neden oldugunu
gostermistir. Kiirlenme siiresi ve hiz1 agisindan degerlendirildiginde, AK ilavesi ile
kompozitlerde 6n kiirlenme siirelerii (tsz) hafifce artig gostermistir, 6zellikle 2,5 ve 5
phr AK igeriginin 6n kiirlenme siiresini ¢ok fazla etkilemedigini gostermektedir.
Optimum kiirlenme siiresi (tcoo) ise EPDM/5AK kompozitinde en yliksek degere
ulasarak 4,37 dk olarak belirlenmistir. Pisme hiz indeksi (CRI), kompozit
malzemenin kiirlenme siirecinin hizim1 belirleyen ve kompozitin ne kadar hizh
kiirlendigini gosteren 6nemli bir parametredir. Yiiksek CRI degeri, malzemenin daha
hizli kiirlendigini ifade eder. Tablo 3.10'da sunulan verilere gére Pigme hizi indeksi
(CRI) degerlendirildiginde, en yiiksek deger EPDM/10AK kompozitinde 29,07 dk*
olarak belirlenmistir. Bu, yliksek AK igeriginin kiirlenme hizin1 artirdigim
gostermektedir. Ancak EPDM/5AK kompozitinde CRI degeri 26,81 dk ile en diisiik

seviyeye inmistir ve kiirlenme hizini azalttigin1 géstermektedir.

Tablo 4.10. EPDM/AK kompozitlerin reolojik parametreleri.

Numuneler ML (dNm) MH (dNm) AM (dNm) ts (dK) teo (dK)  CRI (k%)

EPDM/OAK 1,88 17,61 15,73 0,63 4,16 28,33
EPDM/2,5AK 2,19 16,81 14,62 0,65 4,15 28,57
EPDM/5AK 2,3 18,8 16,5 0,64 4,37 26,81
EPDM/10AK 2,34 17,66 15,32 0,73 4,17 29,07

Genel olarak, daha uzun kiirlenme siiresi yani daha diisiik pisme hiz1 indeksi, daha

yiiksek pisme genligi ile iliskilendirilebilir. Sekil 4.30°da verilen grafik incelendiginde
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ve aycekirdegi kabugu igeren kompozitler kendi aralarinda degerlendirildiginde pigsme
hiz indeksi ile pisme genligi arasindaki iliski, aygekirdegi kabugu oranina bagl olarak

degisiklik gostermistir ve bir korelasyon s6z konusudur.
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Sekil 4.30. EPDM/AK kompozitlerin pisme genligi ve pisme hiz indeks grafigi.

Sonug olarak, aygekirdegi kabugu oranmin dikkatli bir sekilde optimize edilmesi,
EPDM kompozitlerin istenen reolojik ve mekanik 6zelliklere ulasmasini saglayabilir.
Kompozit malzemelerin belirli uygulamalar i¢in en uygun performansi gostermesini

saglamak amaciyla bu tiir optimizasyonlar yapilmalidir.

4.4.1.2. Capraz bag yogunlugu
Farkli oranlarda aycgekirdegi kabugu (AK) igeren karbon siyahit dolgulu EPDM
kompozitlerin fiziksel, kimyasal ve toplam ¢apraz bag yogunluk degerleri ve grafikleri

strastyla Tablo 4.11 ve Sekil 4.31°de verilmistir.

Tablo 4.11. EPDM/AK kompozitlerin ¢apraz bag yogunluklari.

EPDM/OAK EPDM/2,5AK EPDM/5AK EPDM/10AK

Xiziksel (kmol/m3) 86,5 90,7 88,6 88,7
Xkimyasal (kmol/m®)  188,4 208,7 218,8 220,4
Xtoplam (Kmol/m3)  274,8 299,3 307,3 309,1

Bu veriler dogrultusunda, aycekirdegi kabugu oraninin EPDM kompozitlerin ¢apraz
bag yogunlugu tzerindeki etkisi incelenmistir. Grafik ve tablo incelendiginde,
aycekirdegi kabugu iceriginin artmasiyla kimyasal ve toplam c¢apraz bag
yogunlugunda belirgin bir artis gézlemlenmistir. Bu artis, AK’nin kimyasal ¢apraz bag
olusumunu tesvik ettigini gostermektedir. EPDM/0OAK kompozitinde 188,4 kmol/m?
olan kimyasal ¢apraz bag yogunlugu, EPDM/10AK kompozitinde 220,4 kmol/m*’e
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yiikselmektedir. Fiziksel ¢apraz bag yogunlugunda biiylik bir degisiklik
gozlemlenmekle birlikte, kimyasal ¢apraz bag yogunlugundaki gibi kesin bir artig
egilimi gostermemektedir. Bunun yerine, EPDM/2,5AK’de bir zirve yapmaktadir ve
daha yiiksek AK oranlar1 i¢in neredeyse sabit bir degerde seyretmektedir. AK'nin

fiziksel bag olusumunu destekleyici bir rol oynayadigini sdyleyebiliriz.
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Sekil 4.31. EPDM/AK kompozitlerinin bag yogunluklarina ait grafik.

Sonug olarak, ay¢ekirdegi kabugu iceriginin artmasi, EPDM kompozitlerinin fiziksel,
kimyasal ve toplam c¢apraz bag yogunlugunu artirmaktadir. Bu nedenle, aygekirdegi
kabugu oraninin optimize edilmesi, kompozitlerin belirli uygulamalar i¢in en uygun

performansi gostermesini saglamak amaciyla 6nemlidir.

4.4.1.3. EPDM/AK kompozitlerinin fiziksel ve mekanik ozellikleri
Farkl1 oranlarda AK igeren EPDM kompozitlerinin sertlik, kopmada uzama ve kopma

dayanimi degerleri Tablo 4.12°de verilmistir.

EPDM kompozitlerinin kopmada uzama degerleri, aycekirdegi kabugu igerigi arttikca
azalmaktadir. EPDM/0OAK kompozitinde kopmada uzama %322 iken, EPDM/10AK
kompozitinde bu deger %229’a diigmiistiir. Bu azalma, AK'nin polimer matrisindeki
elastikiyetin azalmasina neden oldugunu gostermektedir. Kopma dayanimi da benzer
sekilde, AK igerigi arttik¢a azalmaktadir. EPDM/0OAK kompozitinde 14,0 MPa olan
kopma dayanimi, EPDM/10AK kompozitinde 7,9 MPa’a diismiistiir. Kompozitlerin
sertlik degerleri, AK igerigi arttikga hafif bir artis gostermekle beraber belirli bir AK

oranindan sonra bu artigin siirl kaldigini gostermektedir.
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Tablo 4.12. EPDM/AK kompozitlerin fiziksel ve mekaniksel test sonuglari.
Sertlik (Shore-

Numuneler Kopmada Uzama (%) Kopma Dayanimi (MPa)

A)
E/0AK 322 14 64,54
E/25AK 257 91 65,6
E/SAK 219 8 65,8
E/10AK 229 79 65,28

Bu verileri gorsellestirmek i¢in olusturulan grafik Sekil 4.32°de verilmistir. Sonug
olarak, dolgu maddesi olarak karbon siyahi igeren EPDM esasli kompozitlerin
aycekirdegi kabugu igeriginin artisi, ¢apraz bag yogunlugunu artirarak sertligini
artirmakta, ancak elastikiyetini azaltmaktadir. Bu bulgular, belirli uygulamalarda
EPDM kompozitlerin performansini optimize etmek i¢in AK oraninin dikkatlice

ayarlanmasi gerektigini gostermektedir.
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Sekil 4.32. EPDM/AK kompozitlerine ait gekme testi sonuglari.
4.4.2. Beyaz dolgulu EPDM kompozitlerde AK ilavesinin etkileri

Bu ¢alisma, beyaz dolgu maddesi olarak kaolin ve EP igeren EPDM kompozitlerinin
AK ilavesiyle degisen 6zelliklerini incelemektedir. Farkli oranlarda (2,5, 5 ve 10 phr)
aycekirdegi kabugu eklenerek ii¢ farkli kompozit hazirlanmistir: E/10EP-2,5AK,
E/10EP-5AK ve E/10EP-10AK. Tim kompozitler Tablo 4.13’de belirtilen

formiilasyonlara gore hazirlanmistir.

Aycekirdegi kabugu ilavesinin kompozitlerin performansi tiizerindeki etkilerini
degerlendirmek amaciyla, vulkanizasyon oncesi testler kapsaminda reometre analizi,
capraz bag yogunlugu testi ve Payne etkisi incelemesi gergeklestirilmistir.
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Vulkanizasyon sonrasi ise fiziksel-mekanik testler olarak sertlik dl¢limii, yogunluk

tespiti ve cekme testi uygulanmustir.

Termal performansi degerlendirmek iizere Termogravimetrik Analiz (TGA) testi
yapilmistir. Ayrica, kompozitlerin ylizey morfolojisini detayli olarak incelemek
amaciyla kompozitlerin kopma yiizeyleri Taramali Elektron Mikroskobu (FE-SEM)
analizi ile goriintiilenmistir. Bu detayli test yaklasimi, ay¢ekirdegi kabugunun EPDM
kompozitlerinin yapisal, mekanik ve termal 6zellikleri iizerindeki etkilerinin kapsamli

bir sekilde incelenmesine olanak saglamistir.

Tablo 4.13. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait formiilasyonlar.

HAMMADDE E/10EP E/10EP-2,5AK  E/10EP-5AK E/10EP-10AK
Miktar (phr)
EPDM 100 100 100 100
Kalsin Kaolin 60 60 60 60
Genlesmis Perlit (EP) 10 10 10 10
Aycekirdegi Kabugu (AK) 0 2,5 5 10
Parafinik Yag 20 20 20 20
Cinko Oksit 5 5 5 5
Stearik Asit
TMTD-80 15 1,5 1,5 1,5
ZDEC-80

Kiikiirt (S-80)

4.4.2.1. Reometre testi

Vulkanizasyon parametrelerini degerlendirmek icin, hazirlanan kompozitlerin 180 °C
sicakliktaki reometre egrilerinden elde edilen onemli reolojik parametreler Tablo
4.14°de verilmistir. Bu testler, kompozitlerin islenebilirligini ve vulkanizasyon
stireclerinin etkinligini anlamak i¢in kritik dneme sahiptir. Reometre testi, kompozit
malzemelerin vulkanizasyon sirasinda gosterdigi reolojik davranislart analiz etmekte
kullanilir ve kompozitlerin iiretim siirecinde karsilasilabilecek zorluklari 6nceden

belirlemeye yardimci olur.

Tablo 4.14. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait reolojik parametreleri.

Numuneler ML (dNm) MH (dNm) AM (dNm) ts2(dk)  teo (dk) CRI (dk?)
E/10EP 0,75 8,76 8,46 1,38 6,19 20,79
E/10EP-2,5AK 0,8 8,51 7,72 1,46 6,9 18,4
E/10EP-5AK 0,86 8,74 7,89 1,41 7,32 16,93
E/10EP-10AK 0,9 9,59 8,69 1,39 7,37 16,72
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Tablo 4.14’de verildigi gibi, ML degerleri AK ilavesi ile artis gdstermektedir. Bu artis,
AK'nin kompozit karisiminin baslangi¢c viskozitesini artirarak, kompozitlerin
islenebilirligini zorlastirabilecegini gostermektedir. Pisme genliginde (AM) 2,5 ve 5
phr AK igerigi i¢in diisiis gozlenmistir. Ancak, 10 phr AK igeren kompozit i¢in
yaklagik %3’liikk bir artis gozlenmistir. Bu artis, daha yiiksek AK igeriginin
kompozitlerin sertlik ozelliklerini artirdigina igaret etmektedir. Formiilasyona AK
ilavesi ile pisme hiz endeksinde (CRI) bir diisiis gézlenmistir. CRI degerindeki bu
diisiis, AK'nin vulkanizasyon Kkinetigi tizerinde yavaslatici bir etkiye sahip
olabilecegini gostermektedir. ML degerleri AK ilavesi ile artis gostermektedir. Bu
artis, AK'nin kompozit karisiminin baslangi¢ viskozitesini artirarak, kompozitlerin

islenebilirligini zorlastirabilecegini gostermektedir.

Sonug olarak, ay¢ekirdegi kabugunun EPDM kompozitlerinde dolgu malzemesi olarak
kullanimi1, vulkanizasyon siirecleri ve reolojik ozellikler tizerinde belirgin etkiler
yaratmaktadir. Bu etkiler, kompozit malzemelerin nihai performansini ve iiretim
stireglerini dogrudan etkileyebilir. Bu nedenle, aycekirdegi kabugu katkisinin uygun
oranlarda kullanilmast ve proses parametrelerinin dikkatle kontrol edilmesi

gerekmektedir.

4.4.2.2. Capraz Bag Yogunlugu

Hazirlanan kompozitlerin fiziksel, kimyasal ve toplam ¢apraz bag yogunluk sonuglari
ve grafikleri sirasiyla Tablo 4.15 ve Sekil 4.33’de verilmistir. Formiilasyona ilave
edilen AK ile ¢apraz bag yogunluklarinda artis gozlenmistir. Fiziksel ¢apraz bag
yogunlugundaki artis, AK’nin kauguk i¢indeki dagiliminin iyi oldugunu ve kaucuk-

dolgu etkilesiminin gelistigini gostermistir.

Tablo 4.15. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait ¢capraz bag yogunluk sonuglari.

Xfiziksel (kmol/m3) Xkimyasal (kmol/m?) Xtoplam(kmol/m?)

E/10EP 43,9 51,6 95,5

E/10EP-2,5AK 44,1 57,92 102,01
E/10EP-5AK 46,87 58 104,88
E/10EP-10AK 48,33 61,32 109,65

Vulkanizasyon esnasindaki ¢apraz bag yogunlugunu ifade eden kimyasal ¢apraz bag
yogunlugu da artarak, bu artis 2,5 ve 5 phr AK igerigi i¢in yaklasik %12, 10 phr AK
igerigi i¢in ise %18 olarak bulunmustur. AK ilavesinin ¢apraz baglanma reaksiyon

mekanizmasinit 6zellikle 10 phr AK igerigi ile gelistirdigi belirlenmistir. Bu durum,
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aycekirdegi kabugunun vulkanizasyon siirecine katkida bulundugunu ve daha giicli

bir polimer matris olusturdugunu gostermektedir.

120 ® X riiser (kmoUm?) WX (kmoUm3) ® Xtoplam (kmol/m?)
100 -
80
60
40

20 -

Capraz Bag Yogunlugu (kmol/m3)

E/10EP E/10EP-2,5AK E/10EP-5AK  E/10EP-10AK
Sekil 4.33. EPDM/AK kompozitlerine ait ¢apraz bag yogunluklar.

4.4.2.3. Payne Etkisi Testi

Payne etkisi, gerinimle birlikte depolama modiiliindeki (G') dogrusal olmayan
azalmay1 ifade eder. Sekil 4.34’te, EP ve aycekirdegi kabugu (AK) dolgulu
kompozitlerin G' degerlerinin artan gerinimle degisimi gosterilmistir. Yatay eksen
logaritmik gerinimi, dikey eksen ise G’ degerlerini temsil etmektedir. Farkli AK
oranlarma sahip kompozitler farkli renk ve sembollerle belirtilmistir. Ozellikle 10 phr
AK igeren kompozitte, dolgu-dolgu etkilesiminin arttig1 ve buna bagli olarak dolgu-

polimer etkilesiminin zayifladig1 gézlemlenmistir.

800
600 4
©
(a8
= 400
O
— E/10EP
200 T —E/10EP-2,5AK
E/10EP-5AK
— E/10EP-10AK
0 R S
1 10 100

Gerinim (%)
Sekil 4.34. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait payne etkisi egrileri.

79



Tablo 4.16’da EP ve AK dolgulu kompozitlerin artan gerinim ile depo modiil
degerlerindeki degisim farki yani payne etkisi (AG') sonuglar1 verilmistir. Bu verilere
gore, AK icerigi arttikca Payne etkisi (G’ 1%—G'100%) degerlerinin 2,5 ve 5 phr AK
igerikleri i¢in hafif bir artis ve G'100% degerleri i¢in azalis gozlenmistir. Payne
etkisindeki artis 6zellikle 10 phr AK igerigine sahip kompozit i¢in oldukga belirgindir.
Bu sonuglar, dolgu maddesi iceriginin artmasiyla 6zellikle 10 phr AK igerigine sahip
EPDM kompozitlerde dolgu-dolgu etkilesimlerinin daha fazla oldugunu ve mikro

dagilimin kotiilestigini gostermektedir.

Bu veriler, kompozitlerdeki aygekirdegi kabuk iceriginin artmasinin kompozitlerin
mikro yapilarini nasil etkiledigini gostermektedir. Sonug olarak, aycekirdegi kabugu
oraninin dikkatli bir sekilde optimize edilmesi, kompozitlerin performansini

tyilestirmek icin kritik bir 6neme sahip oldugu gosterilmistir.

Tablo 4.16. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait Payne etkisi verileri.

Numuneler G' %1,5-G'%100 (kPa) G'%100 (kPa)
E/10EP 329,43 320,48
E/10EP-2,5AK  332,8 296,91
E/10EP-5AK 357,55 284,91
E/10EP-10AK 538,69 183,75

4.4.2.4. Sertlik ve yogunluk Testleri

Hazirlanan kompozitler vulkanize edildikten sonra, oda sicakliginda 24 saat
dinlendirilen numunelerin sertlik sonuglari, aycekirdegi kabugu miktarindaki artis ile
orantili olarak artmistir. Bu durum, Tablo 3.17 agik¢a goriilmektedir. Sertlik
degerindeki bu artis, ¢apraz bag yogunlugu, maksimum tork (MH) ve pisme genligi
(AM) ile dogrudan iligkilidir.

Kauguk formiilasyonuna AK ilavesi ile yogunlukta diisiik bir artis gdzlenmistir. Tablo
4.17°de goriildigii gibi verilen yogunluk degerlerindeki artis oldukg¢a sinirlidir ve
ozellikle 5 phr AK iceren kompozit i¢in en diisiik seviyede kalmstir.

4.4.2.5. Cekme testi

Aycekirdegi kabugunun EPDM kompozitlerine ilavesinin, malzemenin kopmada
uzama ve kopma dayanimini nasil etkiledigi ¢cekme testi ile incelenmistir. Farkli
oranlarda AK ilavesi, kompozitlerin uzama ve kopma mukavemeti iizerinde belirgin

etkiler yaratmis, dolgu malzemesinin polimer matris icerisindeki performansini ortaya
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koymustur. Cekme testlerinin sonuglari, Tablo 4.17 ve Sekil 4.35'de detayli bir sekilde
sunulmustur. Cekme testi, kompozitlerin mekanik 6zelliklerinin dolgu malzemesi

ilavesiyle nasil degistigini analiz etmek i¢in kritik bir oneme sahiptir.

Test sonuglari, aygekirdegi kabugu ilavesinin, kompozitlerin mekanik 6zelliklerini
iyilestirme potansiyelini gdstermistir. Ozellikle 2,5 phr ve 5 phr AK ilavesi ile
kompozitlerin kopmada uzama degerlerinde sirasiyla %5 ve %9, kopma dayanimi
degerlerinde ise yaklasik %4 oranlarinda artis gozlenmistir. 10 phr AK igeren
kompozitin kopmada uzama degerinde %5, kopma dayaniminda ise yaklasik % 8 lik
bir artis tespit edilmistir. Sonug olarak AK ilavesi kompozitin elastikiyetini ve kopma
dayanimini artirarak, kullanim 6mriinii ve performansini iyilestirme agisindan énem

tasimaktadir.

Tablo 4.17. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait fiziksel-mekaniksel test sonuglari.

Numuneler Kopmada Kopma

. Sertlik Yogunluk
g/i? ma wg)\/emeu (Shore-A)  (g/cm®)
E/10EP 314 2,7 415 1,07
E10EP/2,5AK 328 2,8 41,3 1,075
E/10EP/5AK 342 2,8 43,1 1,077
E/10EP/10AK 328 2,9 46,1 1,082

Bu sonuglar, ay¢ekirdegi kabugu ilavesinin EP iceren EPDM kompozitlerinin fiziksel
ve mekanik oOzelliklerini 1yilestirdigini ve dolgu malzemesi miktariin optimize
edilmesi gerektigini gostermektedir. Optimal dolgu miktari, kompozitin istenen

mekanik 6zelliklere sahip olmasini saglarken, fazla dolgu miktar1 istenmeyen etkiler

yaratabilir.
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Sekil 4.35. EDPM/EP/AK kompozitlerine ait ¢gekme testi sonuglari.
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4.4.2.6. Termogravimetrik analizi

AK ilave edilen EPDM/10EP kompozitlerinin termal davramislarini incelemek
amaciyla, termogravimetrik analiz (TGA) yontemi kullanilarak malzemelerin detayl
termal karakterizasyonu gergeklestirilmis ve elde edilen egriler Sekil 4.36'da
sunulmustur. Analiz sonuglari, kompozitlerin termal bozunma siireglerinde iki belirgin
asamanin varligin1 ortaya koymaktadir. Ilk bozunma asamasi yaklasik 400°C
sicaklikta gerceklesmis olup, bu asamada kompozit icerisindeki zayif polimerik
baglarin kirilmast gozlemlenmistir. EPDM'nin tipik bozunma sicakligi olan 410°C
referans alindiginda, elde edilen sonuglar formiilasyondaki katki maddeleri ve dolgu
malzemelerinin termal davranis1 etkiledigini gostermistir. Ikinci bozunma asamast ise

yaklasik 460°C'de meydana gelmistir.
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Sekil 4.36. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait TGA egrileri.

Farkl1 oranlarda (0, 2,5, 5 ve 10 phr) AK igeren numunelerin 10% agirlik kaybinin
gerceklestigi sicakliklar (Twr 10%) 345,68°C ile 360,59°C arasinda degiskenlik
gostermistir. 5 phr AK iceren numune, en yiiksek termal kararlilig: sergileyerek diger
orneklerden daha iistiin performans gostermistir. 400°C sicaklikta gerceklesen agirlik
kayiplar1 incelendiginde, E/I0EP-5AK numunesinin %19,25 ile en diisiik agirlik
kaybina sahip oldugu tespit edilmistir. Bununla birlikte, 460°C sicaklikta ayni numune
%45,52 agirlik kayb1 gostermis, bu durum yiiksek sicakliklarda bozunmaya daha

yatkin oldugunu ancak AK igermeyen numuneye kiyasla daha diisiik degradasyon
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sergiledigini ortaya koymustur. 600°C sicakliktaki kalinti miktari, AK icermeyen
numune ile 2,5 ve 5 phr AK iceren numuneler benzer kalint1 degerleri sergilerken, 10
phr AK igerigi kalinti miktarinda belirgin bir azalmaya neden olmus ve %28,16'ya

diismiistiir. Bu degerler, Tablo 4.18'de ayrintili olarak sunulmustur.

Tablo 4.18. EPDM/EP/AK kompozitlerine ait kritik TGA verileri.

Numuneler TwL 10% °0) WLa00°c (%)  WLa6o °c(%) Re00 °C (%)
E/10EP 348,17 22,91 49,78 30,5

E/10EP/2,5AK 345,68 23,13 43,93 30,71
E/10EP/5AK 360,59 19,25 45,52 30,66
E/10EP/10AK 353,14 21,68 43,76 28,16

Mekanik 6zellikler agisindan da degerlendirildiginde E/10EP-5AK numunesinin iistiin
performansini desteklemistir. Sonu¢ olarak, 5 phr AK igerigi EPDM/EP-AK
kompozitleri i¢in en optimize edilmis igerik olarak belirlenmistir. Buna karsilik, 10
phr gibi daha yiliksek AK oranlan yiiksek sicakliklarda termal kararliligi olumsuz

etkilemistir.

Bu calisma, belirli uygulamalar i¢in aygekirdegi kabugu (AK) miktarinin dogru
seciminin 6nemini vurgulamakta ve polimer kompozitlerin performansini optimize
etmek i¢in kritik bir parametre oldugunu ortaya koymaktadir. Arastirma sonuglari,
malzeme bilimi ve polimer miithendisligi alaninda AK katkili kompozitlerin termal

ozellikleri hakkinda degerli bilgiler sunmaktadir.

4.4.2.7. FE-SEM analizi

Farkli oranlarda aygekirdegi kabugu (AK) igeren EPDM kompozitlerin FE-SEM
goriintiileri ¢ekme testleri sonrasi elde edilen numunelerin kopma yiizeyinden
alimmistir ve Sekil 4.37°de verilmistir. Bu goriintiilere goére kompozit igerisinde artan
AK oran ile kopma esnasinda dolgu maddenin matristen ayrismasi sonucu olusan

bosluk sayilarinin azaldigi dolayisiyla dolgu polimer etkilesiminin arttig1 gorilmiistiir.

Cekme testleri sonrasinda elde edilen numunelerin kopma yiizeyleri, FE-SEM (Alan
Emisyonlu Taramali Elektron Mikroskobu) ile detayl bir sekilde incelenmistir. Sekil
3.37°DE sunulan FE-SEM goriintiileri, AK dolgu maddesi oranlarimin EPDM

kompozitlerin yapist lizerindeki etkisini ortaya koymaktadir.
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Sekil 4.37. (A) E/10EP-0AK, (B) E/10EP-2,5AK, (C) E/10EP-5AK ve (D) E/10EP-
10AK kompozitlerin FE-SEM goriintiileri X250 (solda) ve X500 (sagda).

FE-SEM analizinde, artan AK oraninin kompozit yapisinda onemli yapisal
degisimlere neden oldugu tespit edilmistir. Formiilasyon igerisinde AK oraninin
artmastyla birlikte, EP dolgu maddesi ve polimer matris arasindaki ara ylizey
baglanma mekanizmalar1 belirgin sekilde gelisme goOstermistir. Artan AK
konsantrasyonu, polimer matrisi ile dolgu maddeleri arasinda daha gii¢lii bir ara yiizey
etkilesimini desteklemistir. Bu durum, kopma ylizeylerinde gozlemlenen bosluk

sayisinin azalmasi ile kendini gostermistir.

Sonu¢ olarak, FE-SEM goriintli analizleri, AK dolgu maddesi oraninin EPDM

kompozitlerin mekanik o6zelliklerini optimize etmede kritik bir rol oynadigini
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gostermistir. Optimal AK igerigi, dolgu polimer etkilesimini gelistirerek, malzemenin

mekanik performansini artirmaktadir.

Bu bulgular, polimer kompozit miihendisliginde dolgu maddesi konsantrasyonunun ve

ara ylizey etkilesimlerinin 6nemi konusunda degerli 6ngoriiler sunmaktadir.

4.5. EP yiizey modifikasyonu, karakterizasyonu ve EPDM kompozitlere etkisi

EP partikiillerinin yilizey modifikasyonu ve EPDM kauguk ile etkilesiminin
gelistirilmesi, bu tezin bu boliimiindeki ¢alismanin temel odak noktasin
olusturmaktadir. Caligmada, EP partikiillerinin ylizeyindeki hidroksil gruplarinin

modifiye edilmesi ve EPDM ile etkilesiminin artiritlmas1 amaglanmustir.

Bifonksiyonel organosilanlar apolar kaucuklarla polar inorganik dolgularin etkilesimi
artirmak amaciyla, silika yiizeylerini kimyasal olarak modifiye etmek i¢in yaygin
olarak kullanilmaktadir. Silika, silan ajan1 ve kaucuk genellikle dahili karigtiricilara
(Banbury) karistirilir. Banbury igerisindeki gergeklesen tek kimyasal reaksiyon silan
ajaninin silika yiizeye baglanma reaksiyonudur. Karistirma esnasinda silan ajani ile
silika yiizeyi arasinda baglanma reaksiyonu gerceklestikten sonra silan ajani ile
kauguk polimer arasinda bir fiziksel etkilesim ya da reaksiyon gerceklesebilir.
Karigtirma sirasinda silan ajaninin birincil reaksiyonu, genellikle bosaltma sicakliklar
olarak kullanilan 120 °C gibi sicakliklarda nispeten yavas bir hizda gergeklesmesi
sorununu igerir. Daha kisa reaksiyon siireleri elde etmek i¢in daha yiiksek sicakliklar
kullanilmalidir [82]. Laboratuvarda kullanilan Banbury dahili karistiricida genellikle
120 ve {izeri sicakliklara ulagsmak miimkiin olmadigindan EP’ninin laboratuvar

ortaminda uygun bir ¢oziicii icerisinde silanlanmasi hedeflenmistir.

Son zamanlarda, birgok kaucuk tiiriinde farkli silan baglayici ajan kullanilmis ve
bunlarin takviye iyilestirici etkisi lizerinde ¢alisilmistir. Silanlar, organik bilesiklerdir
ve genellikle iki islevsel u¢ grubuna sahiptir: P. Sae-oui ve arkadaslar1 [83] silan
baglayici ajanlarinin etkili oldugunu belirtmistir ve silanin iki islevsel u¢ grubunun
onemi vurgulanmistir. Alkoksi grubunun, silika yiizeyindeki silanol gruplariyla
reaksiyona girdigini ve ylizeyi modifiye ettigi, organosilan grubu, genellikle siilfiir

atomlar1 icerdigini ve kauguk ile uyumu artirdigini géstermistir.

Bu sayede, modifiye dolgu maddeleri kimyasal olarak aktif ylizeyler araciligiyla dolgu

maddesi ve kauguk polimer zincirleri arasinda etkilesimi saglar. Baska bir deyisle,

85



silan baglayic1 ajani, bir kdprii gorevi gorebilir ve silika ile kauguk arasindaki kauguk-
silika etkilesimini artirabilir. Yiizey modifikasyonu malzemenin yiizey 6zelliklerini
degistirerek, kompozit malzemelerde daha iyi dispersiyon ve baglanma ozellikleri

saglayabilir. Bu da malzemenin genel performansini artirabilir.

Silan ajanlarindaki metoksi veya etoksi u¢ gruplari, hidrolize olarak silanol gruplari
olusturur. Bu gruplar, inorganik maddelerin yiizeyindeki oksitler veya hidroksil
gruplar ile reaksiyona girerek kararli silika oksijen baglari olusturur. Bu sayede,
inorganik ve organik malzemeler arasinda bir kovalent bag kurulabilir ve tamamen
farkli 6zelliklere sahip iki malzeme birbirine baglanabilir. Sonug olarak, silan ajanlari,
cesitli inorganik maddelerin yiizeylerini modifiye ederek, bu ylizeylerin organik

maddelerle daha iyi etkilesimini iyilestirir.

4.5.1. EP’nin yiizey modifikasyonu

Silanizasyon oncesi EP, yiizeyindeki hidroksil (OH) gruplarini aktif hale getirmek
amaciyla 105 °C’de 3 saat kurutulmustur. Ardindan 14 g EP, 5 ml silan ajani ve 100 ml
aseton ile 50°C’de 2 saat karistirilmis, karisim oda sicaklifinda 20 saat daha
karigtirilarak reaksiyon tamamlanmistir. Reaksiyona girmemis silan kalintilarini
uzaklastirmak i¢in karisim, 25 ml aseton ile iki kez yikanmis ve vakum altinda filtre
edilmistir. Elde edilen kalint1, 50 °C’de 48 saat, ardindan 60 °C’de tamamen kuruyana

kadar etiivde bekletilmistir. Deneysel diizenek Sekil 4.38’de sunulmustur.
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Sekil 4.38. EP’nin silanizasyon ve filtreleme prosesinin deneysel diizenegi.
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EP ve silan ajanlar1 arasinda gerceklesen silanizasyon reaksiyon mekanizmasi birkag
asamadan olusmaktadir. Baslangigta silan ajanlarindaki metoksi veya etoksi ug
gruplar1 ortamdaki nem veya su ile hidrolize olarak silanol (-Si-OH) gruplari olusturur

bu esnada ug gruplara bagl olarak metanol veya etanol yan iiriin olarak acgiga cikar,
Sekil 4.39.

0 OH
| +H0 |
0O —Si—R » HO — Si — R
/ | -R-OH |
0 OH

Sekil 4.39. Silan ajaninin hidrolize olarak silanol (-Si-OH) gruplar1 olusturmasi.

Ikinci adimda, hidrolize olan silan ajanlar1 ile EP yiizeyindeki hidroksil gruplari
arasinda kondensazyon reaksiyonu gergeklesir ve kovalent bag ile baglanir. Bu
reaksiyon sonucunda, Sekil 4.40°ta goriildiigii gibi siloksan baglari (Si-O-Si) olusur ve
su agi8a ¢ikar. Ayni1 zamanda, bitisik silan ajanlarimin silanol gruplari arasinda da bir

su molekiiliinii serbest birakilarak silan ajalar1 arasinda bir siloksan bagi olusur.

R R
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Sekil 4.40. EP yiizeyine silan baglanmasi ve siloksan baglari olusumu.

Bu ¢alismada, molekiiler yapilar1 Tablo 4.19°da verilen bis [3-(trietoksisilil) propil]
Tetrasiilfiir Silan (TESPT, Si69), bis(trimetoksisilil)-polidimetilsiloksan (PDMS) ve
trimetoksisililpropilmetakrilat (TMSPM) ¢ift fonksiyonlu 3 farkli silan ajani olarak
kullanilmistir.  Silan ajanlar1 ile EP arasindaki reaksiyonlarin etkinligini
degerlendirmek ve firiinlerin kimyasal yapisini dogrulamak i¢in silanlanmis EP

numuneleri FTIR cihazi ile analiz edilmistir.
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Tablo 4.19. Kullanilan silan baglama ajanlarinin adlari, kisaltmalar1 ve yapilari.

Madde Ad1 Kisaltmas1  Molekiiler Yapi
Bis(trimetoksisilil)-polidimetilsiloksan PDMS N v
0] 0
o_ | 0| 0ol | O
~ \Sli/ {Si/ }Sﬁ/
o, n O
3-trimethoxysilyl propylmethacrylate TMSPM (IJCH3 (@]
H3CO—(§)?,/\O)J\fCH2
Ha CHs
Bis [3-(triethoxysilyl) propyl] Tetrasulfide TESPT, e "’“> o
Silane Si69 T L[
~ 57 NS 5/”
e TN \/\/\

4.5.2. Silan modifikasyonu uygulanmis EP FTIR ile karakterizasyonu

Fourier-transform kizil6tesi spektroskopisi (FTIR) analizi, silanizasyon isleminin
optimize edilmesi ve dogru sonuglarin elde edilmesi igin kritik 6neme sahip olup, EP
ylizeyine bagl silan ajanlarmmin varli§in1 ve reaksiyonun basarili olup olmadigini
belirlemek i¢in uygun bir yontemdir. Silan ajanlari ile EP arasindaki reaksiyonlarin
etkinligini degerlendirmek ve triinlerin kimyasal yapisin1 dogrulamak i¢in FTIR ile
analiz edilmistir. Bu ¢alisma saf EP ve silanize EP numuneleri karsilastirilarak
yapilmustir. Silanizasyon isleminin etkinligi, asagida belirtilen her bir silan ajani i¢in

FTIR spektrumundaki karakteristik piklerin varli1 veya yoklugu ile belirlenmistir.

4.5.2.1. PDMS ile modifiye edilmis EP’nin FTIR analizi

EP ile iki ucu trimetoksi terminli polidimetilsiloksan (PDMS) arasindaki reaksiyon,
genellikle EP’nin yiizeyinde bulunan hidroksil gruplari ile PDMS'in u¢ metoksi
gruplar1 arasinda gergeklesen bir silanizasyon reaksiyonudur. Bu reaksiyon
sonucunda, PDMS zincirleri EP yiizeyine kovalent baglarla baglanir. EP’nin yiizey
ylizey polaritesi degistirilerek, matris igerisinde daha iyi dispersiyon ve baglanma

ozellikleri saglayarak, mekanik 6zelliklerini iyilestirebilir.

Sekil 4.41°de EP ile PDMS ile silanlanmig EP numunelerine ait FTIR spektrumlari

verilmistir. Silanize EP spektrumunda, PDMS'in varligina isaret eden yeni bantlar
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ortaya ¢ikmugtir. Ozellikle Si-CHs ve C-H gerilim bantlar 6nemli ipugclari

saglamaktadir.
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Sekil 4.41. EP (kirmizi1) ve EP/PDMS (mavi) numunelerine ait FTIR spektrumlari.

PDMS zincirindeki metil gruplarinin varligi, 1260 ve 1405 cm™ civarinda sirasiyla Si-
CHza'teki C-H simetrik ve asimetrik biikiilme banlari kendini gosterir. Si-CHs bagi
icindeki CH3 gruplarinin titresimi ise 798 cm™'deki belirgin absorpsiyon pikleri verir.
PDMS'deki metil gruplarindan kaynaklanan simetrik ve asimetrik C-H gerilme
bantlari, 2900-2960 cm ™! civarinda gozlemlenir [104]. Silanizasyon sonucunda olusan
siloksan baglar1 (Si-O-Si) FTIR spektrumunda genellikle 1000-1100 cm™ arasinda

giiclii emilim bantlar1 gosterir.

4.5.2.2. TMSPM ile modifiye edilmis EP’nin FTIR analizi
TMSPM’nin EP yiizeyine baglandigini dogrulamak amaciyla gergeklestirilen FTIR
analizi, Sekil 4.42°de sunulan spektrum ile reaksiyonun basarisina iliskin temel veriler

saglamistir.

TMSPM ile silanlanmis EP (EP/TMSPM) ait FTIR spektrumunda 1323 ve 1297 cm™
civarinda gozlenen iki bant ve 1161 cm™’deki bant, metakriloksi grubundan
kaynaklanan -C-CO-O- iskelet titresimine aittir. TMSPM molekiiliindeki metakrilat
grubundaki C=C ve C=0 bag gerilimleri siras1 ile 1633 cm™ ve 1717 cm™’de gdzlenen
bantlarla temsil edilir [105, 106]. 74’ bir incele evde 2840-2947 cm™! sirasiyla metil
(CH3) ve metilen (CHz) gruplarmin C-H gerilme bantlarini temsil eder. 1000 cm™*de

89



gozlenen bant siloksan (Si-O-Si) baglarinin asimetrik gerilmesini gosterir ve
silanizasyon sonucunda bu pik belirginlesir. TMSPM molekiilii i¢in karesteristik olan
C=C, C=0, Si-CHs ve genisletilmis Si-O-Si bantlarinin varligi, TMSPM'in varligin
ve EP yiizeyine baglandigin1 ve yilizey modifikasyonunun gergeklestigini gosterir.
Reaksiyona girmemis TMSPM molekiilleri uzaklastirmak icin acetone ile kapsamli bir
sekilde yikandig1 diisiiniildiiglinde, bu bantlarin varligt TMSPM'nin EP partikiillerinin

ylizeyine baglandiginin bir kanitidir.
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100 +
) 1716 cm!
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< 80T . 2840cm? €0
" itresi
= 294'{' cm CH,'ve ait geriﬁmi
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2 60+ C-H gerilimi
g 1635 cm?
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Sekil 4.42. EP (mavi) ve EP/TMSPM (kirmizi) numunelerine ait FTIR spektrumu.

4.5.2.3. Si69 ile modifiye edilmis EP’nin FTIR analizi

Sekil 4.43°de verilen silanlanmig EP spektrumunda Si69 molekiiliine ait gozlenen
karakteristik pikler, bu molekiiliin EP yiizeyine basariyla baglandigini gostermektedir.
Si69 ile modifiye edilmis EP spektrumlarinda, sirasiyla -CH2 ve -CHs gruplarina ait
C-H germe titresimlerine karsilik gelen 2974 cm™ ve 2888 cm "'deki kii¢lik pikler
gozlenmistir [107-110]. 1442 cm™ ve 1390 cm ''deki pikler ise -CH2'nin biikiilme
titresimlerine atfedilmistir. Ayrica, EP/Si69 molekiiliine ait spektrumda Si-O-Si piki
de belirgin hale gelmistir.
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Sekil 4.43. EP (mavi) ve EP/Si69 (kirmiz1) numunelerineait FTIR spektrumu.
4.5.3. Silan modifikasyonlu EP iceren EPDM kompozitlerin hazirlanmasi

Silanlanmis EP’nin EPDM esasli kauguk kompozitler iizerindeki etkisi, ham EP igeren
bir referans kompozit (E/10EP) ile karsilastirilarak incelenmistir. Hazirlanan
kompozitlerin igerdigi Si69, PDMS ve TMSPM silan ajanlarina gore yapilan
kodlamalar sirasiyla E/10EP-Si69, E/L0EP-PDMS ve E/10EP-TMSPM seklindedir,
formiilasyonlarin igerikleri Tablo 4.20°de detayl bir sekilde verilmistir. Bu ¢alisma,
silan ajanlarinin EP tizerindeki modifikasyonunun kompozitlerin 6zelliklerine olan

etkisini degerlendirmek amacli gergeklestirimistir.

Hazirlanan hamur karisimlarina, ¢apraz bag yogunlugu, fiziksel ve mekaniksel testler
ve Payne efekt testleri uygulanmistir. Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) analizi ile
elde edilen iki ve ili¢ boyutlu mikrograflar, kompozitlerin ylizey piriizliligi ve
morfolojisi hakkinda detayli bilgiler saglamistir. Yiizeyin hidrofobik 6zellikleri, temas
acis1 Olgiimleri ile tespit edilmistir. Cekme testi sonrasinda olusan kopma yiizeyleri,
taramal1 elektron mikroskobu (FE-SEM) ile incelenerek, silanizasyon islemi sonrasi
EP ve EPDM arasindaki etkilesim ve bu malzemelerin matris i¢indeki dagilimi
hakkinda bilgi edinilmistir. Ayrica, silanizasyonun termal o&zelliklere etkisini
degerlendirmek icin termogravimetrik analiz (TGA) ve termal iletkenlik testleri

gerceklestirilmistir.
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Tablo 4.20. Modifiye EP igeren kompozitlerin formiilasyonlari.
HAMMADDE E/10EP  E/10EP-Si69 E/L0EP-PDMS E/10EP-TMSPM

Phr
EPDM 150 150 150 150
Kaolin 60 60 60 60
EP 10 - - -
EP-Si69 - 10 - -
EP-PDMS - - 10 -
EP-TMSPM - - - 10
Parafinik yag 20 20 20 20
Cinko oksit 5 5 5 5
Stearik asit 1 1 1 1
TMTD-80 15 15 15 15
ZDEC-80 2 2 2 2
Sulfur 2 2 2 2

Bu ¢alismada, silan ajanlar1 (PDMS, TMSPM ve Si69) ile modifiye edilmis EP'nin, 10
phr ham EP igeren referans kaolin dolgulu EPDM kompozite kiyasla, kompozit
ozelliklerine etkisi incelenmistir. Hazirlanan kompozitler, pisme Oncesi reometre,
capraz bag yogunlugu ve Payne etkisi analizleri ile; pisme sonrasi ise fiziksel ve
mekanik testlerle degerlendirilmistir. Ayrica, FE-SEM, AFM, temas acis1, TGA ve
termal iletkenlik analizleriyle yiizey ve termal 6zellikler analiz edilmistir. Amag, farkli
silan ajanlartyla modifiye edilen EP'nin EPDM kompozit ozelliklerine katkisini

belirlemektir.

4.5.3.1. Reometre Testleri ve Capraz Bag yogunlugu

Bu boliimde, farkli silan ajanlart ile ylizeyi modifiye edilmis EP iceren EPDM
kompozitlerin reometre testleri ile belirlenen reometre parametreleri, pisme genligi,
pisme hiz endeksi ve gapraz bag yogunlugu gibi 6zellikleri incelenmistir. Tablo 4.21
ve Tablo 4.22°de silanlanmis EP iceren EPDM kompozitlerin sirasiyla reometre testi
ve capraz bag yogunluk testi sonuglar1 verilmistir. Sekil 4.44°de fiziiksel, kimyasal ve

toplam ¢apraz bag yogunlugu test sonuglar grafik seklinde sunulmustur.

Tablo 4.21. Modifiye EP igeren kompozitlerin reolojik test sonuglari.

NUMUNELER ML (dNm) MH (dNm) Ts (dk.) Tceo (dk.) CRI(dk) AM (dNm)

E/10EP 0,89 9,89 1,21 6,48 18,98 9,00
E/10EP-PDMS 0,97 9,95 1,18 6,12 20,24 8,98
E/10EP-TMSPM 0,91 9,57 1,17 5,48 23,2 8,66
E/10EP-Si69 0,93 9,04 1,27 5,79 22,12 8,11
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TMSPM ve Si69 ile modifiye edilmis EP iceren EPDM kompozitler, en yiiksek CRI
degerleriyle en hizli pisme oranini gostermistir. E/I0EP-TMSPM ve E/10EP-Si69
numuneleri, en diisik AM degerlerine sahip olup, digerlerine kiyasla daha diisiik
capraz bag yogunlugu sergilemistir. PDMS ile modifiye EP iceren kompozit ise, diger
silan ajanlarina kiyasla daha diisiik CRI degerine sahip olup, AM degeri
silanlanmamis EP i¢eren numuneye benzer bulunmus; bu da PDMS’nin capraz bag

yogunlugu iizerinde belirgin bir etkisinin olmadigin1 géstermektedir.

Tablo 4.22. Modifiye EP igeren kompozitlerin ¢apraz bag yogunluklari.

Capraz bag yogunlugu E/10EP E/10EP-EPDMS E/10EP-TMSPM E/10EP-SI69

Xfiziksel (kmol/m?) 44,06 44,06 43,18 42,99
Xkimyasal (kmol/m?) 64,35 64,35 62,06 62,35
Xtoplam (kmol/m?3) 108,41 108,41 105,24 105,33

Bu bulgular, farkli silan ajanlari ile modifiye edilen EP igeren EPDM kompozitlerin
reolojik ve pisme Ozelliklerinde belirgin farkliliklar oldugunu gostermektedir.
Ozellikle TMSPM ve Si69 ile yapilan modifikasyonlar, daha hizli pisme siireleri ve
diistik capraz bag yogunlugu ile dikkat ¢cekerken, PDMS ile yapilan modifikasyon daha
yiiksek viskozite ve ¢apraz bag yogunluguna sebep olmustur. Bu sonuglar, modifiye
edilmis EP EPDM kompozitlerin nihai performans ozelliklerini nasil etkiledigini

anlamak acisindan énemlidir.

120
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X fiziksel "X kimyasal
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Capraz Bag Yogunlugu (kmol/cm?)

E/10EP E/10EP-PDMS E/10EP-TMSPM E/10EP-Si69

Sekil 4.44. Modifiye EP iceren EPDM/EP kompozitlerin gapraz bag yogunluklari.

4.5.3.2. Payne efekt testi
Ozellikle elastomerik sistemlerde dolgu maddelerinin etkisi, bu sistemlerin

viskoelastik 6zelliklerini belirlemede kritik bir rol oynar. Depolama modiilii (G) ve
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Payne etkisi (G' 1,5%-G'100%), dolgu maddesi iceren kompozitlerin mekanik
ozelliklerini degerlendirmede kullanilan 6nemli parametrelerdir. Bu c¢alisma, cesitli
silan ajanlar1 ile modifiye edilmis EP’nin EPDM kaucuk kompozitler iizerindeki
etkisini incelemis ve bu modifikasyonlarin dolgu-polimer etkilesimlerini nasil

degistirdigini arastirmistir.

Sekil 4.45°de pismis numuneye uygulanan gerinim artisiyla depolama modiiliiniin (G’)
artisim1 gostermektedir. Tablo 4.23, farkli silan ajanlar1 ile modifiye edilen EP igeren
kompozitler i¢cin Payne etkisi (G' 1%-G'100%) ve %100 gerilimde (G' 100%)
depolama modiilii degerlerini gostermektedir. Bu veriler, silan modifikasyonunun
dolgu-polimer etkilesimlerini nasil giiglendirdigini ve modiil degerlerini nasil

etkiledigini ortaya koymaktadir.
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Sekil 4.45. Modifiye EP iceren EPDM kompozitlere ait payne etkileri.

Tablo 3.23’teki verilere gore silanlanmis EP igeren kompozitler ile ham EP igeren
kompozitler karsilagtirildiginda gerinim arttik¢a modiilde 6nemli bir artis oldugunu
gostermistir. Bu durum, silan modifikasyonunun dolgu-polimer etkilesimlerini
artirarak ag yapisini giiclendirdigini ve daha biiyiik gerinimlerde daha yiiksek bir
modiil sagladigin1 gosterir. S169 modifikasyonu, diger iki silan ajanina kiyasla daha
disiik bir modiill artis1 gdstermesine ragmen, dolgu-polimer etkilesimlerini
tyilestirmekte ve ag yapisini gliglendirmektedir. Ayrica, payne efekt degerlerindeki
diisiis de silanlamanin dolgu-polimer etkilesimini dolayisiyla dolgu maddelerinin

matrise daha iyi dagildigin1 géstermektedir.

94



Tablo 4.23. Modifiye EP igeren kompozitlerin payne etkisi verileri.

NUMUNELER G’ 1,5%-G'100% (kPa) G'100% (kPa)
E/10EP 329,47 320,48
E/10EP-PDMS 218,62 449,62
E/10EP-TMSPM 211,74 454,00
E/10EP-S169 224,64 415,74

Silan ile modifiye edilmis EP iceren kompozitlerde gozlemlenen Payne etkisindeki
diisiis, ylizey modifikasyonunun polimer kompozitlerin mekanik 6zellikleri iizerine
etkisinde Onemli bir rol oynadigim1 gostermektedir.  Bu bulgular, polimer
kompozitlerin performansini optimize etmek i¢in ylizey modifikasyonunun 6nemini
vurgulamakta ve ileriye doniik arastirmalarda yeni modifikasyon stratejilerinin

gelistirilmesine olanak saglamaktadir.

4.5.3.3. Fiziksel ve mekanik testler

Silan ajanlarmin kullanimi, kompozitlerin fiziksel ve mekanik 6zelliklerini degistirme
potansiyeline sahiptir. Bu ¢alismada, PDMS, TMPSM ve Si69 gibi farkli silan ajanlari
ile modifiye edilen EP i¢ceren kompozitlerin, ayni oranda ham EP i¢eren kompozitlerin
fiziksel ve mekanik test sonuclari karsilastirmali olarak degerlendirilmis ve elde edilen
veriler Sekil 4.46 ve Tablo 4.24'de sunulmustur. Sonuglar, silan modifikasyonlarinin
kompozitlerin mekanik 6zellikleri tizerinde 6nemli degisiklikler ortaya koydugunu
gostermektedir. Bu etkilerin anlagilmasi ve optimize edilmesi, daha dayanikli, esnek

ve yiiksek performansli kompozit malzemelerin gelistirilmesine katki saglayacaktir.

Farkli silan ajanlar1 ile modifiye edilen EP iceren kompozitlerin yogunluklart ham EP
iceren kompozitlerin yogunluklarindan yaklasik 0,01°lik bir artig gostermekle beraber

yogunluk degerleri olduk¢a benzer bulunmustur.

Tablo 4.24. Modifiye EP igeren kompozitlerin fiziksel-mekaniksel test sonuglari.

NUMUNELER Siglgélé]lg;k (Si%r:(l;_lfa\) Kz)()[/:)r)‘n ada Uzama Koprrl(a;vl ]?)e;})lamml
E/10EP 1,075 42,6 415 4,4
E/10EP-PDMS 1,087 42,8 638 8
E/10EP-Si69 1,089 44,1 434 6,4
E/10EP-TMSPM 1,086 443 388 54

PDMS ile modifiye EP i¢eren kompozitlerde, E/10EP’ye kiyasla sertlik, pisme genligi
ve ¢apraz bag yogunlugunda belirgin bir fark gézlenmemis, ancak kopmada uzama ve
cekme mukavemetinde sirasiyla %54 ve %82 artis kaydedilmistir. TMPSM ile
silanlanmis EP igeren kompozitte sertlik, pisme genligi ve ¢apraz bag yogunlugu sabit
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kalirken, pisme hiz indeksinde artis, kopmada uzamada hafif azalma ve mukavemette
artis gozlemlenmistir. Si69 ile silanlanan EP’li kompozitte ise pisme genligi ve ¢apraz
bag yogunlugu azalirken, pisme hiz indeksi, kopmada uzama ve mukavemette artis
saptanmistir. Sonuglar, farkli silan ajanlariin mekanik ozellikler {lizerinde ¢esitli
etkiler yarattigin1 ve bu etkilerin kompozit performansini artirmak {izere optimize

edilebilecegini gostermektedir.
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Sekil 4.46. Modifiye EP iceren EPDM’lerin mekanik (A) ve fiziksel (B) verileri.

4.5.3.4. FE-SEM analizi

Kompozit malzemelerin mikro yapisini incelemek ve dolgu-polimer etkilesimini
degerlendirmek i¢in kritik bir tekniktir. Bu ¢alismada, farkli silan ajanlar1 kullanilarak
modifiye edilen EP’i igceren EPDM kompozitler ile ham EP iceren EPDM
kompozitlerin kopma ylizeylerinden elde edilen FE-SEM goriintiileri karsilagtirmali
olarak incelenmis ve mikro yapilarinda meydana gelen degisiklikler, Sekil 4.47°de
verilen FE-SEM goriintiilerinde ayrintili bir sekilde gézlenmistir.

FE-SEM analiz sonuglari, silan modifikasyonu uygulanmis kompozitlerde dolgu-
polimer etkilesiminin 6nemli dl¢iide iyilestigini ortaya koymaktadir. Bu iyilesme, EP
partikiillerinin EPDM matriksine daha homojen bir sekilde dagildigini ve ara yiizeyde
etkilesimler olustugunu gostermektedir. Ham EP igeren kompozitlerde gézlenen dolgu
kiimelenme sorunlarinin, silan modifikasyonu ile biiyiik 6l¢iide giderildigi ve dolgu

partikiillerinin daha iyi dagildig1 belirlenmistir.

Ozellikle PDMS modifikasyonu uygulanan kompozitlerin yiizeyinde, dolgu
partikiillerinin daha piiriizsliz ve diizenli bir dagilim sergiledigi, TMPSM ve Si69
modifikasyonlarinin ise partikiiller arasindaki bosluklar azalttig1 ve daha kompakt bir
yapt olusturdugu goriilmiistir. Bu durum, kompozit malzemelerin mekanik

ozelliklerinin iyilegsmesinde kritik bir rol oynamaktadir.
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E/10EP-PDMS E/10EP-Si69 E/10EP-TMSPM

Sekil 4.47. Kompozitlerinin kopma yiizeylerinden alinan FE-SEM goériintiiler (iist
x500, alt x2000 biiyiiklikte) E/I0EP-PDMS (A), E/10EP-Si69 (B) ve
E/10EP-TMSPM (C).

Sonug olarak, FE-SEM analizi, silan ajanlar1 ile modifiye edilmis EP igeren EPDM
kompozitlerin mikro yapisal degisikliklerini ve dolgu-polimer etkilesimindeki
tyilesmeleri net bir sekilde gostermistir. Bu bulgular, daha dayanikli, esnek ve ytiksek

performansli kompozit malzemelerin gelistirilmesi i¢in 6nemli bilgiler sunmaktadir.

4.5.3.5. AFM analizi

Bu calismada, silan ajanlar1 ile modifiye edilen EP igeren EPDM kompozitlerin yiizey
morfolojisi AFM analizinden elde edile kok-ortalama-kare yiizey piriizliliigii (Rq) ve
ortalama piiriizliliik (Ra) parametreleri tizerinden degerlendirilmistir. Elde edilen Rq
ve Ra piirtizliliik degerleri Tablo 4.25°de, 2D ve 3D AFM goriintiileri ile yiizeydeki
yiikseklik degerlerinin dagilimin1 gosteren yiikseklik histogram grafikleri Sekil
4.48’de verilmistir.

Tablo 4.25. Modifiye EP igeren kompozitlerin temas agis1 ve AFM sonuglari.

Yiizey Puriizliliigli, Ortalama Piiriizliiliik, Temas Agist,

NUMUNELER " Ra (nm) CAC)
E/10EP 8,493 6,526 113,60
E/10EP-PDMS 12,355 9,822 116,00
E/10EP-Si69 13,202 9,911 119,75
E/10EP-TMSPM 12,455 9,917 116,30
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Farkl: silan ajanlari ile modifiye edilmis EP igeren kompozitler i¢in, ham EP iceren
kompozitlere gore daha yiliksek Rq ve Ra ylizey piiriizlilik degerler elde edilmistir ve
dolayisiyla silanizasyon ile ylizey piiriizliiliigiiniin belirgin bir artis goriilmiistiir.
Bununla birlikte, E/1I0EP-PDMS, E/10EP-Si69 ve E/10EP-TMSPM numunelerinin

purtizliiliik degerlerinin benzer sonuglar verdigi belirlenmistir.
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Sekil 4.48. Kompozitlerinin 2D ve 3D AFM mikrograflari ile yiikseklik histogramlart;
E/10EP-PDMS (A), E/10EP-TMSPM (B) ve E/10EP-SI69 (C)

4.5.3.6. Temas acisi testi

Daha onceki calismalarda, ham EP’nin malzeme yiizeyleri {izerindeki etkileri
incelenmis ve temas agisi 0lglimleri iizerinden analizler yapilmistir. Bu ¢alismada ise,
silanlanmis EP igeren kompozitlerin yiizey temas agilar1 6l¢iilmiis ve sonuglar Tablo
3.25’de verilmistir. Wenzel prensibi, ylizey piirlizliiliiglinlin artmasiyla temas agisinin
da artacagini ongoriir. Silanlanmis EP igeren kompozitlerin piiriizliiligi arttik¢a temas

acilarinin da arttig1 gorilmiistiir.
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Referans kompozit olarak ele alinan E/10EP numunesi i¢in en diisiikk yiizey
puriizliliigii ve temas agis1 degerleri Ol¢lilmiistiir. PDMS, Si69 ve TMSPM ile
silanlanmis EP igeren kompozitlerde ylizey priizliliigii artarken, temas acilar1 da
sirastyla 116°, 119,8° ve 116,3° olarak artis géstermistir. Sonug olarak silanlanmig EP
iceren kompozitlerde, ylizey piiriizliiliigiinlin artmasi ile temas agisinin da arttigi

gozlemlenmistir. Bu calismada elde edilen veriler, Wenzel prensibiyle uyumludur.

Yapilan analizler, silanlanmis EP igeren kompozitlerin ylizey piirtizliliigliniin ve
temas agilariin, silanlanmamis kompozitlere gore belirgin bir artis gosterdigini ortaya
koymaktadir. Bununla birlikte silanlama islemi, EP ylizeyinin hidrofobikligini
artirarak temas agilarin1 artmasma sebep olmus olabilir. Bu bulgular, yiizey
miihendisligi ve malzeme bilimi alaninda hidrofobik yiizeylerin gelistirilmesine
yonelik 6nemli katkilar saglayabilir. Bu ¢alisma, yilizey modifikasyonlar1 ve dolgu
maddelerinin kullanimiyla ylizey o6zelliklerinin nasil degistirilebilecegini ve bu
degisikliklerin ylizey hidrofobikligi tizerindeki etkilerini gostermektedir. Silanlanmis
EP’nin kullanimi, EPDM kompozitlerinin hidrofobiklik derecesini artirmada etkili bir

yontem olarak one ¢ikmaktadir.

4.5.3.7. Isil iletkenlik testi

Silanizasyonun EP iceren kompozitlerin termail iletkenlik, termal difiizivite ve 6zgiil
1s1 lizerine etkileri bu boliimde degerlendirilmistir. Sekil 4.49 termail iletkenlik, termal
difiizivite ve 0Ozgiil 1s1 grafikleri ve Tablo 4.26’da ilgili parametrelerin sonuclari
verilmistir. Referans kompozit olarak silanlanmamigs ham EP iceren kompozit
(E/10EP) ile silanlanmis EP igeren kompozitler (E/10EP-PDMS, E/10EP-Si69,
E/10EP-TMSPM) Kkarsilastirildiginda, silanizasyon isleminin termal iletkenlik
degerlerinde diisiise yol agtig1 tespit edilmistir, Ozellikle PDMS ve Si69 ile modifiye
edilen EP en diisiik termal iletkenlige sahiptir, bu da 1s1 yalitim 6zelliklerinin
tyilestigini isaret etmektedir.Termal difiizivite degerlerine bakildiginda, silanlanmis
EP igeren kompozitlerde (6zellikle PDMS ve Si69 ile modifiye edilenlerde) termal

difiizivite degerlerinde belirgin bir diigiis goriilmiistiir.
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Sekil 4.49. Modifiye EP iceren EPDM kompozitlerin termal iletkenlik test verileri.

Bu, kompozitlerin 1s1y1 yayma hizlarinin azaldigini ve 1s1 izolasyon performansinin
arttigm gostermektedir. Ozgiil 1s1 degerleri incelendiginde, silanlanmis EP igeren
kompozitlerin 6zgiil 1s1 kapasitelerinin silanlanmamis ham EP iceren kompozite gore
arttigi gorilmistiir. Bu, kompozitlerin birim kiitle basina daha fazla 1s1 enerjisi
depolayabildigi anlamina gelir. En yiiksek 0zgiil 1s1 kapasitesi Si69 ile modifiye
edilmis kompozitlerde goézlemlenmistir, bu da onlarin termal enerji depolama

potansiyellerinin daha yiiksek oldugunu gostermektedir.

Tablo 4.26. Modifiye EP igeren kompozitlerin termal iletkenlik test verileri.

NUMUNELER gv‘a\;r/t;lne.l:(I)letkenhk g;rn$7;)D1fu21V1te E)I\j%}lrais}z )
E/10EP 0,245 0,11 2,18
E/10EP-PDMS 0,206 0,08 2,58
E/10EP-Si69 0,206 0,08 2,59
E/10EP-TMSPM 0,214 0,09 2,46

Elde edilen sonuglar, silanlanmis EP’lerin kompozit malzemelere ilave edilmesinin
termal iletkenlik ve diflizivitesini diisiiriip 6zgiil 1s1y1 artirarak termal izolasyon
ozelliklerini iyilestirdigini gostermistir. Ozellikle PDMS ve Si69 modifikasyonlari, en
diisiik termal iletkenlik ve difiizivite degerleri ile en yiiksek 6zgiil 1s1 kapasitesine sahip
olup, 1s1 izolasyonu ve enerji depolama uygulamalari i¢in avantajlidir. Bu bulgular,
EP’in modifikasyonunda kullanilan silan ajanlarinin kompozit malzemelerin termal
performansi tizerinde 6nemli bir etkisi oldugunu agikca ortaya koymaktadir. Sonug
olarak, elde edilen EPDM kompozitlerde, modifiye edilmis EP’nin EPDM matrisi ile
sundugu iyi araylizey yapigmasi nedeniyle daha diisiik termal iletkenlik gosterme

egilimindedir, dolayisiyla termal yalitim 6zellikleri geligmistir.
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5. SONUC

Bu ¢alismada, EP’in EPDM kauguk kompozitlerine dahil edilmesinin etkileri detaylh
bir sekilde incelenmistir. EP, dogal ve siirdiiriilebilir bir dolgu maddesi olarak, EPDM
kompozitlerinin mekanik ve termal Ozelliklerini gelistirme potansiyeline sahiptir.
Arastirma sonuglari, EP’in kompozit malzemenin yaglanma direncini, termal

stabilitesini ve termal izolasyon 6zelliklerini 6nemli dl¢iide artirdigini géstermektedir.

Bu calismada, EPDM kauguk kompozitlerinde kullanilan silan ajanlarinin etkileri
vurgulanmaktadir. Silanizasyon iglemi, EP’in yiizey 6zelliklerini iyilestirerek, dolgu
maddesinin EPDM ile etkilesimini artirmak amaciyla gergeklestirilmistir. Secilen silan
ajanlar1, EP’in hidrofobik 6zelliklerini artirmak ve dolgu maddesinin kauguk matrisine
entegrasyonunu saglamak i¢in tercih edilmistir. EP ile EPDM arasindaki etkilesimi
artirmaya yonelik bu silanizasyon islemi, kompozitlerin genel performansinit énemli

Olciide iyilestirmistir.

Silanizasyon, EP ylizeyindeki hidroksil gruplarimi modifiye ederek, apolar yapidaki
EPDM ile etkilesimlerini giiclendirmektedir. Bu islem, dolgu maddesinin polaritesini
azaltarak EPDM matrisi ile uyumlulugunu artirmakta ve dolayisiyla dolgu-polimer
etkilesimini  giigclendirmektedir. Silanizasyon 1ile elde edilen bu 1iyilesme,
kompozitlerin  mekanik  Ozelliklerinde  gdzlemlenen artiglarla  uyumluluk
gostermektedir. Ozellikle, dolgu partikiillerinin daha homojen bir sekilde dagilimi ve
ara yiizeydeki etkilesimlerin artmasi, kompozitlerin dayanikliligin1 ve esnekligini

artirmaktadir.

Dolgu maddelerinin kauguk ile etkilesimini giiclendiren silan ajanlarinin kullanima,
kompozitlerin mekanik ve termal Ozelliklerini iyilestirerek daha dayamikli ve
stirdiriilebilir malzemelerin elde edilmesine olanak tanimaktadir. Bu bulgular,
gelecekteki arastirmalarda silan modifikasyon tekniklerinin daha fazla incelenmesi ve
farkli dolgu maddeleri ile kombinasyonlarinin degerlendirilmesi icin bir temel
olusturmaktadir. Silan ajanlarinin etkili kullanimi, ¢cevre dostu ve yliksek performansh
kompozit  malzemelerin  gelistirilmesinde ~ 6nemli  bir  strateji ~ olarak

degerlendirilmektedir.



Aycekirdegi kabugu, EPDM kompozitlerinde dolgu malzemesi olarak potansiyel bir
alternatif olarak degerlendirilmistir. Arastirma bulgulari, ayg¢ekirdegi kabugunun EP
ile kullanildiginda, fiziksel ve mekanik 6zelliklerde belirgin bir gelisme sagladigini
gostermektedir. Aycekirdegi kabugunun lignoseliilozik yapisi, kompozitlerin mekanik
ozelliklerini artirmakta ve dolgu maddeleri ile sinerjik etkilesimler olusturmaktadir.
Ozellikle, aycekirdegi kabugu ile EP’in birlikte kullanilmasi, dolgu malzemelerinin
genel performansini artirmakta ve kompozitlerin ¢evresel siirdiiriilebilirligine katkida

bulunmaktadir.

Beyaz dolgu (kaolin) ve siyah dolgu (karbon siyahi) ile karsilagtirildiginda,
aycekirdegi kabugu ve EP’in kullanimi, kompozitlerin mekanik o6zelliklerini
tyilestirmekte ve daha cevre dostu bir alternatif sunmaktadir. Aycekirdegi kabugunun
biyolojik olarak pargalanabilir ve yenilenebilir yapisi, gelistirilen EPDM
kompozitlerinin genel stirdiiriilebilirligine katkida bulunmakta ve g¢evre dostu olma
Ozelligini artirmaktadir. Bu baglamda, aycekirdegi kabugu ve EP’in sinerjik etkisi,
kompozit malzemelerin performansini artirmak i¢in énemli bir strateji olarak 6ne

¢cikmaktadir.

Sonu¢ olarak, bu calisma, EP’in ve aycekirdegi kabugunun EPDM kauguk
kompozitlerinde kullanilmasinin, siirdiiriilebilir ve ¢evre dostu malzeme gelistirme
cabalarina 6nemli katkilar saglayabilecegini gostermektedir. Gelecek ¢alismalar, farkli
dolgu maddeleri ve modifikasyon tekniklerinin kombinasyonlarini inceleyerek, daha
da gelistirilmis kompozit malzemelerin elde edilmesine olanak taniyabilir. Ayrica, bu
tir kompozitlerin endiistriyel uygulamalardaki potansiyeli, enerji verimliligi ve

cevresel siirdiiriilebilirlik agisindan énemli bir arastirma alani olarak 6ne ¢ikmaktadir.

Bu calismada, EP’in EPDM kauguk kompozitlerine dahil edilmesinin etkileri detayli
bir sekilde incelenmistir. EP, dogal ve siirdiiriilebilir bir dolgu maddesi olarak, EPDM
kompozitlerinin mekanik ve termal 6zelliklerini gelistirme potansiyeline sahiptir.
Arastirma sonuglari, EP’in kompozit malzemenin yaslanma direncini, termal

stabilitesini ve termal izolasyon 6zelliklerini 6nemli 6lgiide artirdigini gostermektedir.

EP’in EPDM ile etkilesimini artirmak amaciyla uygulanan silanizasyon islemi,
kompozitlerin genel performansini iyilestirmistir. Silan ajanlar1 kullanilarak yapilan
ylzey modifikasyonu, EP’in polaritesini bastirarak EPDM matrisi ile uyumlulugunu

artirmigtir. Bu durum, kompozitlerin mekanik 6zelliklerinde gozlemlenen artiglarla
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paralellik gostermektedir. Ozellikle, capraz bag yogunlugundaki artis ve sertlikteki
belirgin yiikselis, EP’in kompozit yapisindaki etkisini ortaya koymaktadir.

Ancak, EP oraninin artmasiyla birlikte kopma uzamasi ve gerilme mukavemetinde bir
miktar azalma gozlemlenmistir. Bu durum, dolgu maddesinin asir1 miktarda
kullanilmast sonucunda kompozit yapisinda meydana gelen olumsuz etkilesimlerden
kaynaklanabilir. Dolayisiyla, optimum EP oraninin belirlenmesi, kompozitlerin

mekanik 6zelliklerinin en iist diizeye ¢ikarilmasi agisindan kritik dneme sahiptir.

Sonug¢ olarak, bu calisma, EP’in EPDM kauguk kompozitlerinde kullanilmasinin,
sirdiiriilebilir ve ¢evre dostu malzeme gelistirme c¢abalarina Onemli katkilar
saglayabilecegini gostermektedir. Gelecek calismalar, farkli dolgu maddeleri ve
modifikasyon tekniklerinin kombinasyonlarini inceleyerek, daha da gelistirilmis
kompozit malzemelerin elde edilmesine olanak taniyabilir. Ayrica, bu tiir
kompozitlerin endiistriyel uygulamalardaki potansiyeli, enerji verimliligi ve ¢evresel

stirdiiriilebilirlik a¢isindan 6nemli bir arastirma alani olarak 6ne ¢ikmaktadir.
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