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Abstract 

The Europcan market for fibre reinforeed plastics has an annual volume of more than 
1.3 million tons SMC-BMC represent the biggest seğmeni within ıhe group o 
materials. 
Bolh produets providc a wide range of plıysical properties and appearence 
charactcristics cnabling their use in passenger cars. tnıeks, public transport , 
clcctrical and construcktion. 

S M C - B M C C o m p o s i t i o n 

They consist of a thermosetting rcsiıı, glass fibre reiııforcemcnt and filler. Additional 
iııgredients are lovv profile compoııents, cure initiators. ıhickcncrs, process additives 
and mold rclcasiııg agents. 
SMC-BMC can be formulaled to mect specifıc pcrformance rcquiremcnts of 
particular application such as tensile loading orclass A surfacc. 
Allıhough SMC and BMC have ıhc same ingredients their manufacturing processes 
and physieal charactcristics are different. 
SMC and BMC manufacturing processes are shovvn ııı figures and physieal 
properties 111 comparison tables. 
SMC and BMC can bc molded iıı similar tools under heal and presure. There are 
three possihilitics for ıııolding SMC-BMC: 

... Comprcsioıı Molding 

... Transfer Moldıııg 

... Enjcction Moldıııg 
K e c o m m e n d e d Des ign Us ing S M C - B M C 

SMC-BMC offers many advantages in part consolidation, corrosion resistance, 
rcduced mass aııd lovve capital investment on lovver production runs. 
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... Revievv thc Design Thcme -coopcration with dcsigncr and moulder is very 
importunt 

... Preliminary Structural Kvalution-after coınpleting CAD model of the part 
loaditıgs can be cvaluatcd using finite element analysis (FEA) 

... Basic Design Details 
o Minimum Contour 
o Part Thickness-nomitıal part thickncss is rccommended 2.0-3.0 ınm 

lor outerpanels and 1.75-2.5 mm for iner paııels 
o Radii-radii arc determined by painting and moulding considaralions 
o Moldability-inside corncr radii 2.0 mm outereorner 1.5 mm 
o Radii guidlines for paintability-inner and outer radii as large as 

possible 
o Mash offs-a maslı off is a localiscd reduetion in panel thickncss to 

create a membraıı. 
Desifjııiııj» to M a x i n ı i s e S t r u c t u r e 
O n e Piece Paııel: 

Ribs-with ribs and bosses advantage över steel 
Place ribs opposite styling lines- the sink will be hidden llırough clıanging 

surface 
... Rib geometry-the base of ribs should be 75 % of nominal panel thickncss. 
For non appearance surface the base of the rib can bc cqual of the nominal 
thickncss. 
... Boss geometry-fıgure shovvs recommcndcd drafts and radii 

Boss geoınetry to maximize fastener performaııccs-figure shows 
recommendations to maximizc thc fastener performances 

Edge Design Details for Stiffhess-using of flanges instead of 
ıhickening inereases the stiffııess of thc part. 

T w o Piece Panel : 
Two piece panel consist of inner and outer panels boııded logctlıer. 
Panel Des ign and C o n s t r u c t i o n 
Design to Control Critical Dimensions 

Tolerancing-SMC-BMC has toleranccs that affect dimcntional 
reproducability 

Pres-press parallelism vary among pres manufacturers 
Mold-looling tolcrances can be +/- 0.25 mm for critical areas 
Matcrial- malerial shriııkage tolcrances ınust be coıısidered 
Molded Datum Feattıres-will itıcreas repcatability in bonded 

asscmblies 
Özet 

Avrupa elyaf takviyeli plastik pazarı yılda 1,5 milyon ton seviyesini geçmiş 
durumdadır. Bu pazarda en büyiik payı SMC'-BMC tüketimi almaktadır. 
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Hu iki ürün fiziksel özellikleri ve görümü zenginliği nedeniyle otomobil,traktör, 
ticari araçlar,elektrik ve inşaat gibi bir çok sektörde geniş kullanım bulmuşlardır 
SMC-BMC Yapısı 

Yapının ana komponenlleriııi tennoset reçine, camelyaf takviye malzemesi ve dolgu 
malzemesi teşkil eder. Bunlardan başka lovv profile katkısı, sertleştirme 
iııisiyatörleri. kıvamlaştırıeılar, proses katkıları ve kalıp ayırıcıları ilave edilmiştir 
Yapıdaki değişik komponentler yardımıyla isteğe uygun formül geliştirilmesi 
mümkün olmaktadır. Bu sayede kullanılma yerinin ihtiyaçlarına uygun olarak 
yüksek mekanik zorlamalara dirençli ve elass A şartlarına uygun yüzeyli ürünler elde 
edilebilmektedir. 
SMC ve BMC içerdiği komponentler açısında ve kullanım şekliyle aynı olmasına 
karşııı üretim şekillerinde farklılık göstermektedirler. Bu farklılığı fiziksel 
özelliklerinde de görmek mümkündür. 
SMC ve BMC farklı iirctil.se de aynı şekilde kalıplanmadadırlar. Isıtılan çelik 
kalıplarda yüksek basınç altında gerçekleşen bu proses dc yaygın olarak Uç şekil 
görülmektedir. 

... Presleme 

... Transfer presleme 

... Enjeksiyon 
SMC - B M C ile D izayn Tavs iye ler i : 
SMC-BMC parça dizaynı için birçok avantaj sağlamaktadır. Bunların içinde 
ünitelerin konsolidasyonu.dış etkilere dayanıklılık, ağırlık tasarrufu, izolasyon 
kolaylığı, üretim hızı ve düşük sayılarda yalının tasarrufu sayılabilir. 

... Dizayn ön çalışması parça tasarımcısı ve üreticiyle birlikte çalışılmalıdır 

... Ön tasarımın dcğcrlendirilmesi-CAD model hazırlandıktan sonra FEA ile 
yükleme sonuçlan değerlendirilir 

... Temel Dizayn öğeleri 
o Minimum Koııtur 
o Parça Kalınlıgı-dış kabuk için önerilen kalınlık 2.0-3.0 mm-iç kabuk 

için 1.75-2.5 ıııııı dir 
o Radyuslar- Resimde gösterilmektedir-
o Kalıplama tavsiyesi-iç radyus 2.0 mm dış radyus 1.5 111111 
o Boyama kriterleri- iç ve dış radyuslar olabildiğince büyük olmalıdır, 
o Perde- perdelemek boşluk olacak yerlerin üzerinde parça kalınlığını 

düşürülmesidir. 
Azami Sağlamlık Tasar ımı 

... Fcderler- federler ve cıvata boşluklarıyla çeliğe karşı avantaj 
sağlanabilmektedir. 
Federlerin çizgiye oturtulması-böylece olası çökmeler saklanabilir 

... Fcder geometri si-görünür yüzeylerde feder kalınlıkları parça kalınlığının 
azami % 75 1 kadar olmalıdır. Görünmiyen yüzeylerde feder dibi parça 
kalınlığı kadar olabilir. 
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... Boss geometrisi- resimde önerilen derinlik ve radyus görülmektedir 

... Sağlamlığı artırmak için -resimde sağlamlığı artırma tavsiyeleri 
y c r a l n ı a k t a d ı r 

... Sertliği artırmak için kenar dizaynı-kenarları kalınlaştırmak yerine flanş 
şekli parçayı daha rijid yapabilmektedir 

İki l> arça Bir leş imi 
İki parçalı konstruksiyonlar bir iç ve bir dış kabuğun yapıştırılmasıyla oluşmaktadır. 
Resimler bu şekilde oluşan parçaları göstermektedir. 
Kritik Ölçüler Kontrolü İçin Dizayn Önerileri 

... Toleranslar-SMC-BMC için geçerli toleranslar ölçülerin 
tekrarlanabilirliğini etkilemektedir 

... Presler- pres üreticileri arasında pres paralelliği tolarcnsında farklılıklar 
bulunmaktadır 
Kalıp-kalıp toleransları • /- 0.25 111111 ye kadar çıkabilmektedir 

... Malzcme-malzeme reaksiyon çekmelerinde toleransı da hesaba katmak 
gerek 

... Baskı tarihleri- kalıpta tarih damgası yapıştırılar parçalar için çok 
önemlidir. 

Gir i ş 
Avrupa elyaf takviyeli plastik pazarı yılda 1.5 milyon lon seviyesini geçmiş 
durumdadır. Bu pazarda en büyük payı SMC-BMC tüketimi almaktadır. Bu iki ürün 
fiziksel özellikleri vc görüntü zenginliği nedeniyle olomobil, traktör, ticari araçlar, 
elektro ve inşaat gibi birçok sektörde geniş kullanım bulmuşlardır. 
S M C - B M C Y A P I S I 
Yapının ana komponenılerini termoset reçineler, caınclyaf takviye malzemeleri ve 
dolgu malzemeleri teşkil eder. Bunlardan başka low profile katkısı.sertleştirme 
inısıyatörleri.kıvamlaştırıcılar, proses katkıları ve kalıp ayırıcılar ilave edilirler. 
Yapıdaki değişik komponentler yardımıyla SMC-BMC de her isteğe uygun formül 
geliştirilmesi ınünıkün olmaktadır.Bu sayede kullanım yerinin ihtiyaçlarına uygun 
olarak yüksek mekanik zorlamalara dirençli vc elass A şartlarına uygun yüzeyli 
ürünler elde edilebilmekledir. 
SMC ve BMC içerdikleri komponentler açısından ve kalıplama şartlarına göre aynı 
olmalarına karşın üretim şekillerinde farklılık göstermektedirler. Bu farklılık fiziksel 
özelliklerine de yansımaktadır. 
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SMC BMC KARŞILAŞTIRMALI ÖZELLİKLER TABLOSU 

Özellik UP 25 UP50 UP 20/40 BMC Birim 

Kopma Direnci 65-80 124-204 300-350 30-40 
MPa 

E-Modul 8,5 12-20 25-30 6-8 
GPa 

Eğme Direnci 155-200 250-380 650-750 60-80 
MPa 

Darbe Direnci 60-90 120-200 300-500 20-40 
kJ/m2 

Yoğunluk 1.7-2.0 1.85-2.0 1.9 1.7-1.9 
g/cm3 

Bu tablolardan da anlaşılabileceği gibi SMC BMC ye oranla daha güçlü ve 
dayanıklı bir yapı sergilemektedir. C'amelyafın kırpıldıktan sonra sadece iki taraftan 
sıkıştırılmış ve BMC dc olduğu gibi karıştırılmamış olması asıl nedendir. BMC de 
bulamaç bir yoğurucuda karıştırıldığından elyafların kırılarak güç kaybetmesi 
kaçınılmazdır. Bu nedenle daha yüksek mekanik değerlerin gerekliği otomotif gibi 
sektörlerde SMC kullanımı çok artmıştır. BMC ise daha yüksek dolgu kaldırması ve 
homojen renklendirilcbilmcsi nedeniyle daha çok elektro sektöründe yaygınlaşmıştır. 
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SMC-BMC NİN AVANTAJLARI 
... Dizayn Zenginliği 
... Hafifliği 
... Mekanik değerleri 
... Termik Özellikleri 
... Elektriki İzolasyonu 
... Korozyona Direnci 
... Üretim Hızı 
... Reaksiyon Çekme Kontrolü 
... Renklcndirilcbilıncsi 
... Montaj Avantajları 
... Ekonomikliği 

SMC vc BMC üretimleri farklı olsa da kalıplanma şekilleri aynıdır. İsıtılan çelik 
kalıplarda yüksek basınç altında gerçekleşen bu proseste yaygın olarak üç şekil 
görülmektedir. 

... Dikey Presleme 

... Transfer Presleme 

... Enjeksiyon Presleme 
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S M C - B M C ile Dizayn Tavs iye ler i 
SMC-BMC parça dizaynı için birçok avantaj sağlamaktadır. Bunların içinde 
ünitelerin konsolidasyonu, dış etkilere dayanıklılık, ağırlık tasarrufu, izolasyon 
kolaylığı, üretim hızı düşük üretim miktarları için yatırını tasarrufu sayılabilir. 
Dizayn edilecek parça için önemli veriler toplanarak SMC-BMC özellikleri ile 
karşılaştırılmalı ve klasik malzemelere üstünlüğü saptanmalıdır. 
Dizayn çalışmalarında şu adımlar önemlidir: 

... Dizayn ön çalışması çalışmanın verimli olması için mutlaka parça 
tasarımcısı vc üreticiyle birlikte çalışılmalıdır 

... On tasarımın değerlendirilmesi parçanın hazırlanan CAD modeli beklenen 
yüklere dayanımı açısından FEA ( finite elemantary analysis) ile kontrol 
edilmelidir 

... Temel Dizayn Öğeleri dizayn kriterleri açısından en önemli öğeler 
şunlardır 

o Minimum Kontur-düz yüzeyler imkan ölçüsünde küçük tutulmalıdır 
o l'arça Kalınlığı mümkünse kalınlık bütün parça boyunca eşil 

tutulmalıdır.Önerilen dış kabuk kalınlığı 2.0-3.0 ııım, iç kabuk 
kalınlığı 1.75-2.5 itimdir 

o Radyuslar resimde gösteridiği gibi oldukça yumşak olmalıdır 
o Kalıplama Tavsiyesi- iç radyııs 2 mm.dış radyus 1.5 mm 
o Boyama Kriterleri-iç ve dış radyuslar olabildiğince büyük 

tutulmalıdır 
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• V n 

Azami Sağlamlık Tasarımı 
... Pederler- federler takviye için yerleştirilir ve çeliğe karşı hiiyük avantaş 

sağlarlar 
... Kederlerin çizgiye oturtulması-resimde görüldüğü gibi çöküntü saklanabilir 
... Feder Geometrisi-görünür yüzeylerde feder baz kalınlığı parça kalınlığının 

en fa/la % 75 i kadar olmalıdır, görünmiyen yüzeylerde kalınlık parça 
kalınlığı kadar olabilir 

... Bos (ieometrisi-cıvata ve somun oturtulan boşlar montaj kolaylığı sağlar 
Tavsiye edilen derinlik ve radyus değerleri reimde gösterilmiştir. 
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... Sağlamlığı anırmak için kenarlarda flanş şekli tavsiye edilir 

... Üretimi hızlandırmak için flanş yerine kenarların kalınlaştırılması tercih 
cdılirlkı parçalı konstruksiyonlar ıkı ayrı parçanın yapıştırılmasıyla 
oluşurlar. Bu şekilde dc salandık artırılabilir 

c k u : 

— - i - : ' : 
— M - • — 
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Kirlik Ölçüler Kontrolü İçin Di/ayn Uyanları: 
... Toleranslar SMC-UMC için geçerli toleranslar ölçülerin 

tckrarlanabilirliğini etkilemektedir 
... Presler- pres üreticileri arasında pres paralelliği toleranslarında farklılıklar 

bulunmaktadır 
Kalıp kalıp toleransları E/- 0.25 mm ye kadar çıkabilmektedir 

... Malzeme- malzeme reaksiyon çekmelerinde toleransı da hesaba katmak 
gerekir 
Baskı Tarihleri- kalıpta tarih damgası yapıştırılan parçalar için çok 
önemlidir. 
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Abst rac t 

The ııse of composites as prlıııary struetures on aerospace vehiclcs has inereased 
dramatically över ıhe past dccadc. As these advanccd struetures incrcase ın size and 
complcxity, ıheir production cosls have grovvn significantly. A majör coııtributor lo 
these manufacturing costs is ıhe requirement of elevated pressures, during lıiglı 
temperature processing, to ereate fıılly Consolidated compositc parts. Recently, 
NASA Langley has licensed a series of lovv viscosity Phenyl I tlıynyl Temıinatcd 
Inııde, PI'TL oligomers tlıat possess a wide proccssing window lo allow for Resin 
Transfer Molding, RTM. proccssing. These resitıs, PETI-K and PETI-330, 
demonstrate void fractioııs of 1% ıındcr clcvatcd pressure consolidalion. Hovvever, 
when used with a standardizcd llıcrmal cııring eyele in a High Temperature Vacuum 
Assisted RTM (HT-VARTM) process, ıhcy dısplay undesirable void contents iıı 
exccss of 7" o. A thermogravimetric-mass spcctroscopic study was conductcd lo 
determine Ihc source of volatiles İcading to high porosity. İl was delemıined that 
under ılıe therıııal eyeles used for laminate fabrication, the phenylethynyl cndcap 
undervvent degradalion İcading to volalile cvolıılion. Modifıcations lo ılıe 
proccssing eyele used iıı tlıe laminate fabrication have reduccd ılıe void contcnl 
significantly (typically less than 3%) for carbon fiber biaxially vvoven fabric. For 
carbon liber uniaxial fabric, void contcnts of less than 2% have been ohıained usiııg 
both PETI-8 and PET1-330. The resins were iııfused into carbon liber prefonııs al 
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260"C and cured bciwecn 31 6°C and 371"C. Photomicrographs of ıhc pancls were 
laken and void conients were determined by aeid digestion Mechanıeal properties 
of thc pancls werc dclcnııincd at both room and clcvatcd tcmperatures. These 
includc short beam shcar and flcxure tests. The results of this work are prcsented 
herein. 

This paper is vvork of the U. S. Government and is not subject to copyright 
protection in the U.S. 

Keywords: phenylcthyııyl lerminated imıdes, VARIM, voids, aeid digestion, 
mechanical properties 
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Hu yenilikçi çalışmanın amacı, polyamid, cam elyaf ve nano-malzemelerin 
birleştiril-mesi yoluyla tercihinize göre çelik yada seramik malzemelerin liziksel 
özelliklerine sahip bir nano-takviyeli malzeme gerçekleştirmektir. Fiber oryantasyon 
ve dağılımları kapatma basıncı dikkale alınarak farklı reolojik özellikleri nedeniyle 
dolum aşamalarında sayısal analiz programıyla incelenmiştir. I.if oryantasyon akış 
analizi Moldllovv MPI-l ıbcr, yazılım paketi kullanılarak yapıldı. I'oliamid kompozit 
ürünler (ASIM- D 638) standardı ile başarılı olarak üretildi ve mikroyapısal 
gözlemler elektronik mikroskop ile elde edilmiştir. Elastikiyet modülü ve çekme test 
sonuçlarının laboratuvar bulguları. 21 GPa ve 235 MPa olarak sırasıyla elde edildi. 
Dolayısıyla sonuçlara göre patent başvurusu yapıldı. Elde edilen laboratuvar 
sonuçlarına göre, düşük alaşımlı karbon çeliğinin akma noktasına ulaşılmıştır. 
Patentin uluslararası başvuru no (PCT/IB2008/053662) ve uluslararası yayın 110 WO 
2010/029387 Al'dir. 

Abstract 

The objeetive of the preseni innovativc study is to realize a nano-reinforeed matemi 
lıaving physieal properties of stccl or ccramics malerials according to preference by 
ıııoans of polyamide, fiber glass and nnııo-çombining materials. Bccause of difîcrent 
rheological properties of the fiber oricntation and in distributions to considering the 
elosing pressure are investigated as vvell as the tilling stages by the numerical 
software analysis. The flow analysis of fiber oricntation was performed ııtilizing a 
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Moldflovv/MPI-Fibcr softvvare paekage. The polyamide composile produets vvere 
succcsstully produccd (ASTM-D 638) aııd tlıc micro-structural observations vvere 
obtained hy electronic mieroseope. The modulus ol'clasticiıy and tensile test results 
vvere obtained in the laboratory fealurcs, 2l(il>a and 235MPa, respeetively. 
Consequenıly. according to results the patent application vvas ıııade According to 
obtained laboratory results, vvere reached to yielding point of lovv alloy carbon 
stcel's. The intcrnational application number of pateni is (PCT IB2008/053662) and 
iııternatioııal publication number is WO 2010/029387 Al. 

I. Introduction 

Fibers of rayon, glass. nylon and carbon are commonly used for polymer composites 
11 ] to ehange rhcological properties, processibility and produet quality by controlling 
fiber oricntation, distribution and dispersion [2]. The mechanical properties of 
componcnts ıııade of slıori fiber reinforeed composilcs, geııcrally obtained by 
injcction [3] compression nıoldings (IC'M) are strongly lınked to tlovv-induccd 
alignment of fiber oricntation in compositc materials. Tlıcrcforc, it is of great 
importance to be able to verify the results of real-time manufacturing process 
simulations can be obtained by commercial softvvare's. As mechanical properties of 
short fiber reinforeed thcrnıoplastic injecled componcnts depend on tlovv-induccd 
short fiber oricntation (Fl-SFO), there is considerablc iııtcrest in validating and 
iınproving ıııodcls vvhich link ıhc flovv field and fiber orientations to mechanical 
properties. Most polymers can be injcction ıııolded, ineluding fiber reinforeed and 
engineeriııg thcrmoplastics., thermosetting polymers and liqtıid crystal polymers. 
Most observations in injected parts shovv tvvo skiıı layers vviılı prcferential oricntation 
parallcl to ıhc llovv dircction, and a core region vvith oricntation pcrpendicular to the 
tlovv and in tlıc plane of the part (see a revievv in Ref. (4|). İt is knovvn that ııı a pure 
shear flovv, fibers orient mainly in the llovv dircction, vvhercas in extcnsional llovvs, 
ılıey oricnı in the direetion of cxtension. Most injected parts have a ncarly constant 
llıickncss, vvhich is muclı lovver than ılıe other dimensions. Therclbre, shear 
deforıııatioııs are dominant, and this cxplains ılıe skin layers. A divcrgeni flovv is 
responsible for the core layer. This happensat ılıe gale ılıat ıs at the juııction betvveeıı 
the feeding channel and the cav ity itseli', vvlıose cross-scction is larger than tlıal of 
tlıe channel [5]. 

Iıı the preseni study, the gale channel vvas created as fiber bundlc ııı ılıe circlc 
ılıroughout tlıc one way dircction to the latcrally mold cavity. The preseni study 
concems firstly the obscrvation and qııantıfication of liber oricntation (FO) in a 
rcetangular plaque (ASTM 1)638) vvith adjustable ıhickness and ıııolded vviıh 30 and 
40 wt% short glass fiber reinforeed iıı polyamide. 
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II. Materials A n d Methods 

A ıııolded part cıııı lıave diffcrcııt degrccs and dircctions ol' shorl fiber orienlaliuıı 
(SFO) slate and il should be cxpcctcd tlıal non-uniform stnıcture will give rise to 
dissimilar mechaııical properties at every poinl in Ihe parl. Therefore, il is dcsirable 
to understand the vvay flow induccmcnt during mold fılling influences fiber 
orientation states. İn this possible seenario. predictablc ıhe fiovv-induced oricntation 
of the fibers at every single point vvill play so important role of a structural slate 
variable. Therefore, the general ease is needed, concise, quantitatively and 
unambiguously determiııation of fiber orientation solid states. The main tield of thc 
objeetive of the study is to ııse tensor dcscriptioııs, which meets the above 
requirements, to charactcrize and fiber orientation predietion for tlıree diıncnsion 
injection-compression molded parts during polymer composite llovv. These types of 
quantitativc predietions of strands fiber orientation vvill be provided betler abilily to 
control the microstructure and, consequently, thc mechaııical properties of Ihe 
injection-compression molded (ICM) parts |6], An altcrnate mclhod of averaging the 
properties of aligned fiber is volume averaging [7J. Let n ( i . t . d ) be the orientation 
deıısity functioıı, dcfıncd as the fraction of fibers oriented at i , t and d . İlere 
i , t . d arc thc Fulerian angles defıned in the belovv in Fig. 2. The volume average, < 
V,j >, of a second order tensor, V„ is given by* 

< V„ > = < F,„, F„, > Vm „, and vvhere, 

3 

S 2 3 A 

? E m , Enj A @ EEEJİ -K, t , d , s in t E m i E n j ' d i d t d d 
« 0 0 

< > this represents thc average property and the E,, are the components of the 
Eulerian rotatioıı nıatrix as shovvn in Fig.2. Vllul represents the properties of an 
aligned slıort fiber composite and <V,j> represents the average of that property over 
ali direetions vveiglıted by the orientation deıısity functioıı. 

VVlıcnevcr Cartesian tensor notalion is used, suııımation over thc rcpcated indiccs is 
implied. 
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Figüre 2. Thc oricntation of a single axis-symmetric partide can be described by 
ılırec componenls of llıc Eulcrian rotation matrix for following Hi. t . d , rotations 
around ıhe (i, j. k) axcs [8). 

Suppose that cach fiber ıs an axis-symmctric partide, like cylinder shown in fig.2. 
Thc orienıalion such a partide can be described by three aııgles or by a uııitc vector 
p direeted along the partide axis. These two deseription are siıııply related, 

Pı = sin 0 eos cp . P3 = sin (t sin <p . Pı cos 9 

wlıcre (Pı, P>, Pı) arc the Cartcsian componenls of P. l lıc choice of direetion for p is 
arbitrary, since the "hcad" of thc partide is idcnlical lo ıts "tail". İlence, any deserip-
tion of thc partieles' orientation must be unehanged ifonc makes the substitution [9], 
I he analysis focused on a single partide and thc motion of a single rigid ellipsoidal 
partide immersed in a viscous Newtonian lıquid was solved by Jeffcry in 1922. His 
main stııdy of the problem solution about is ıhe veloeily of thc lluid surroundıng the 
partide. At the inertia terıııs. Navier-Stokes equations were negleeted and llıc 
boundary conditions were no slip on thc surface of tlıe partieles, thc local fluid 
velocity and llıc bulk veloeily al distancc far away from llıc partide are equal. Tlıe 
stresses on the surface of ıhe partide can tlıeıı be obtained from ıhe gradients of ıhe 
velocity fıeld, [10). 
I'lıe injectioıı molding ahılıty of short glass fiber reinforccd polyamide graııulc was 
injccted in to llıe molding cavity profile of tlıe tcnsile testing of plaslics standard 
ASTM D 638.The injectioıı moldable materials used polyaıııide pelleis which arc 
BASF company produets of Ihe trade name Ultramid. PA. The short glass fibers 
(chopped strands) reinforccd is compatible with polyamide because of the injection 
molding proccss of the melting plastics flow is imprcgnation process. The short glass 
fibers (SGF) arc produced by Cam Elyaf İne, in İzmit, TURKEY. Thc short glass 
fibers diameter is 10-13 jjm and Ihe length of SGF is 3-4,75ııım [6], 
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III. Results 

Tlıc mctullographic saıııplc is used lor optical ıııieıoseope. From Icİt to riglıi lor each 
peace look three optical views as lett side, middle side and right side. As in Ilıe secne 
tıelow ılıe Figüre 5, ılıe injcction ıııolding material is prepared lor ılıe clectronic 
mieroseope (LUCIA -4.1, Nikon) sample and from every piece of reetangular eross 
section surface look elear vievvs. These kiııd of clcar vicws arc chosen two side of 
tlıc nıold waIİ and also ııı the ıııiddle of tlıe flow lıow the short glass fiber 
orientations (SGFO) is distributed in the llovv direetions. These methods vvere 
implcmcnted for Figüre 5. ıhan tvvo piece of injcction ıııolding material used the 
ıcsting for mechanical properties. Tlıc mechanical properties is determiııcd by the 
ıııolding material vvith the (SIIIMADZU, AG 50kNG) univcrsal testing maclıinc. 
Iıı ılıe figüre can be sccıı ivvo piccc of injeclion ıııolding materials, the ıııold vvas 
crcalcd one vvay llovv dircction. I lıe tensile test graplıics crcated as seen in ılıe fıgurc 
4. 

ın i 
l igııre 3. Iııjcctions ıııolding material for lest sample standard ASTM I) 638 and the 
tensile test sample material after the ultimate tensile lest arc scen. 

fhe stcel standard of TSE (Institute of Turkey Standard) called Fe-37-2, vvhich is 
Gerıııany DİN norm ıs St-37-2, and the yield point is 235MPa. The modulus of 
clasiicity and tensile test results vverc obtained iıı Ilıe laboratory features, 2l(iPa and 
235MPa, respeetively. That point of the vievv vvc should look at ıhe compression of 
ılıe ıııold pari prcssııre is 100 bar (lOMPa) vvhich is good enough. Aııd also eyele 
tiıııe 15 scconds may bc liltlc bil longer time 2 or 3 sccoııds under tlıc compression 
ılıe ıııold bul 1 try lo crcatc more convcnicnt short glass fiber oricntation 
(distribution) in the polymer matrix material. 
As a result, the palcnl application and ıııaterial's specifıc gravity is sigııificaııt, 
according lo the lovv alloy stcel (St-37). and has rcachcd yield point of lovv alloy 
carbon steel. 
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ligııre 4. Short glass fiber reinforccd 40% in the polymer matrix test resulı graphics. 

ligııre 5. Optical mieroseope sample FO distributions are illuslrated in fıgııre 

Figüre (i. SGFO can be seen ııı thc tlow direction of polymer matrix composite. 
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Özet 

Cam fiber ile takviye edilmiş polimer kompozillcr (CFTP) sahip olduklan iyi 
mekanik ve diğer fiziksel özellikleri nedeniyle yapısal uygulamalarda sıkça 
kullanılmaktadır. Nanoteknoloji alanında yaşanan gelişmeler ile özellikle karbon 
nanotüp (KNT) gibi geleneksel yapılara göre oldukça yüksek mekanik özelliklere 
sahip nanoparçaçıkların CFTP içerisine katılmak suretiyle, bu kompozitlerde daha 
iyi mekanik özellikler elde edileceği fikrini gündeme getirmiştir. Ancak bu fikrin 
hayata geçirilmesini kısıtlayan en önemli etkenler polimer içerisindeki nanoparçaeık 
miktarı ve nanoparçaçıkların polimer içerisidc homojen dağılılabilmektir. Bu amaçla 
katılacak nanoparçaçıkların polimer içerisinde daha iyi dağılılabilmcsi için 
nanoparçaçıkların uygun kimyasal gruplar ile fonsiyoncllcştirilmcsı. 
nanoparçaçıkların polimer içerisindeki dağılımını arttıracaktır. Bu çalışmada, 
içerisine ağırlıkça farklı oranlarda KNT ilave edilmiş epoksi reçinesinden vakum 
yardımlı reçine transfer yöntemi kullanılarak tabakalı cam fiber takviyeli hibrit 
nanokompozit üretilmeye çalışılmış ve bu yöntemin avantajları ve dezavantajları 
tartışılmıştır. 
Abstract 

Duc to their good mechanical and other physieal properties, glass fiber reinforeed 
polymers (GFRP) are widely used in many structural applicalions. An idea occurred 
by means of developments in nanotcchnology like adding ııanoparticles, cspecially 
carbon nanotubes (CNTs) vvhich have very good mechanical properties according to 
traditional struetures, to obtain beller mechanical properties iıı those of ılıe GFRP. 
But, Ihe amounl of Ihe ııanoparticles iıı polymer and dispersing of ihose 
nanoparticles into matrix homogcnously arc the limiting factors of tlıis idea comes 
true. To incrcase the homogeneity of Ihe nanoparticles in polymer, suitable 
functional groups can bc used. İıı this study, CNTs are added into epoxy resin ııı 
different amounts to produee laminated GFRP hybrid nanocompositcs using vacuum 
assisted resin transfer molding. Advantages aııd disadvantages of the process is 
discusscd after production 
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Abstrac t 

Tbc mechanical rcinforcemenl imparted by nıultiwall carbon nanotubes (MWNTs) to 
elastoıııeric matrices is analyzed and comparcd to that provided by conventional 
fıllers. When ineorporated into insulating polymeric ınedia. carbon nanotubes 
providc electrical conduction, at a much lovver contcnl than carbon blacks. The 
extcııt of property improveınent obtained vviılı MWNTs is attributcd to their high 
aspect ratio and to their state of dispersion vvithin the lıost matrix. 

I. Introduct ion 

Elastomcrs rcquirc, iıı most applicatioııs lo be reinforeed by fıllers in order lo 
improve their mechanical properties. Carbon black and silica have been used for a 
long time in the nıbber industry to prepare composites vvith grcatly improvcd 
properties such as strength, stiffness and vvear resistance. These conventional fıllers 
ııııısi be used at lıiglı loading levels to impart to the material the desired properties. 
The state of filler dispersion and orienlatioıı iıı Ilıe matrix, ılıe size and aspect ratio of 
the particles as vvcll as ıhc interfaeial interaetions betvvceıı the organic and inorganic 
phases have bceıı shovvn to be crucial parameters ın the extent of property 
improvemcnt| 1,2). 

The last fevv years have secıı the extensive use of nanoparticles vviılı large surfacc 
arca allovving to achicve the required mechanical properties at much lovver filler 
ioadings. Nanometcr-scale particles ineluding spherical particles such as silica or 
titanium dioxidc generated in sıtıı by Ihc sol-gel proccss[3-5], have been shovvn to 
significantly cnhance tlıc physieal and mechanical properties of nıbber ıııatrices. On 
Ihc other hand, altemative fıllers vvith high aspect ratio such as layered silicates[6], 
carbon[7] or elay fıbers[8], singlc-vvall or ıııultivvall carbon nanotubcs[9.10) often 
bring, besides an improvement in mechanical response of the material, other 
interesting properties such as gas barricr, fire resistance or therıııal and electrical 
coııduetivilies. 
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The potential of carbon naııotubes (CNTs) as rcinforcing fillers for polymeric 
malrices has been immcdiatcly recognizcd after ıheır fırst observation ııı 1991. 
Carbon nanotubes consist of folded graphene layers vvilh cylindrical hexagonal 
latlice slruclure. As a result of ılıis unique arrangcment, ihey dısplay exceptıonal 
stiffness and strengih and renıarkable thennal and electrical properties, vvlıiclı make 
them ideal candidates for the design of advanced materials. These exceptional 
properties are expected to inıpart ınajor enhaııeements in various properties of 
polymer eomposites al relativcly lovv filler loadings (<10 wt.%)[l 1.12). 

The reported excepıional properties have motivated considerable ınıeresl ııı ıhe 
development of nanotube-based polymer compositcs. But although ıııosi cfTorts have 
been devoted to ıhe usc of carbon nanotubes in glassy polymers, some studics have 
reported strong reinforcing clTects of CNTs in clastomcric ıııatriees sueh as butyl 
[13]» natural [10,14-17] and styrene-butadiene rubbers [18,19] as well as ethylcne-
propylene-diene tcrpolymer[20]. Nevertheless, llıe rcsulting compositcs do not 
display their theoretical potential bceause carbon nanotubes lend to bundlc together 
which inhibits theır dispersion in thc polymer matrix. Ali the resulis obtaincd by 
incorporation of CNTs ın hydrocarbon rubbers remain far below the expectcd values 
and factors sııch as poor dispersion, weak interfacial bonding. and degradation of thc 
CNTs during processing arc often cited to explaiıı llıc diserepaney between 
cxperimental and predieted results. 

I'lıis paper is intended to review some rcccııt advances in processing and 
characterization of elastomers filled with multiwall carbon nanotubes (MWNTs) We 
have invcstigated ıhe cffcct of nanotube loadiııg on mcchanical and electrical 
properties of tlıree differenl sulfur-curcd hydrocarbon rubbers : natural (NR). 
styrene-butadiene (SBR) and cthylene-propylene-dicne (EPDM) rubbers Ali the 
coıııposiies were prepared by solution blendiııg using a sonication proeess. 

2. Fvpcrimeııtal 

2.1. Materials 

Multiwali carbon nanotubes (MVVNTs) vvere pıırchased from Nanocyl S.A. 
(Belgilim). İn this study, wc have used the Nanocyl 7000 series (purity: 90%) 
produced via the catalytic carbon vapor deposition proeess withoui any further 
purification. Their average diaıııcter and lengtlı are around 10 tını and 1.5 ııı 
respcctivcly and their surface arca betvvecn 250 and 300 m".g '. Natural rııbber (NR) 
and styrene-butadiene copolymer (SBR) vvere supplied by Formix (Orleans, France). 
Styreııe-butadiene rubber (Buna VSL 5025-0 froııı Baycr) conlains 25 wt% of 
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styrene uıııi and 50 wt% of vinyl confıguralions. Ethylcne-propylene-dicnc nıbber 
(EPDM) was supplied by ExxonMobil Chemical under the trade ııaıııc Vistalon 
5601). İt conUıiııs 68.5 wt% of clhylene, 5 vu'\> ot diene and a Vtooney viscosity MU 
al (1+4) al I25°C of 72. Their formulation isdcseribcd in table I. 

Table I. Fonnulatioıı of the differenl composites (ali tlıe iııgrcdicnts arc exprcssed in 
phr parls by vvcight per lıuııdrcd parts of rubber). 

Ingrcdicnls (phr) NR SHR EPDM 
composites composites composites 

Rubber 100 100 100 
Zinc oxidc 3 1.82 
Stcaric acid 2 1.1 
Sulfur 1.5 1.1 1 
Cyclohcxylbenzothiazolc 
sulfenamide 

1.5 1.3 

Diphenyl guanidinc 0 1.45 
2-mereaptohenzollıiazole 0.8 
Zinc dibcnzyldithiocarbamatc 0.8 

2.2. C o m p o s i t c proces s ing 

Different approaelıes have been used to optimizc Ilıe dispersion of CNTs in Ihe 
polymeric nıcdiıını. Composites can be prepared by different tcclıniqııcs ineluding in 
situ polymerization, solution mixing, surfactant-assisted proccssing and mel! 
compounding. On ılıe other haııd, iııtroduction of functional groups on ılıe nanotube 
surfacc has also been used to iıııprove adhesion al ılıe polymer-filler intcrface and 
also dispersibıliiy. Hut these trcatmenls affect tlıc chemical ııaiurc of the tube surfacc 
and can shorteıı tlıeır length. 

Iıı this work. solıılion ıııixiııg wlıiclı is oııe of tlıc ıııost coıtımon methods. has bccıı 
used for Ilıe preparation of ılıe various composites. I lıe general protoeol is lo mix 
both componcnts in a suiiable solvent and evaporate ılıe latter before procceding to 
tlıc eross-lınkıng priKess and tilm formation. The ıııost efficient dispersion of the 
nanotubes in a solvent is achicvcd by tip sonication with sonication condiıions 
determined iıı such a way not lo degrade the nanolubcs[2l |. 

An appropriate atnouııl of MWNTs vvas dispersed into cyclohexane (0.1 ıng/ml) by 
sonicating the suspension for 30 min using a Vibra-Ccll VCX 500 operating at 4 0 ° . ı 

amplitude vv ith on and offcycles rcspectively cqual lo 4 and 2 seconds. Cyclohexane 
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vvas used to disperse the nanotubes because it can also dissolve natural rubber and ıs 
less dangcrous than toluene which is a good solvcnt for rubbers. 

Thc gum containing the rubber and ali the ingredients of formulation vvas mixcd 
separately in cyclohexane under magnetic stirriııg until complete dissolııtion tlıeıı 
mixed vviıh the MWNT\ dispersion. The nıix of polymer and MWNTs dispersions is 
stirred until evaporation of thc majör part of cyclohcxanc then put under vacuuın al 
50°C for one day for tolal rcmoval of remaining solvcnt. 

The unfılled and fılled samples vvere then curcd into plaques at 17()°C during 10 min 
under a pressure of 150 bar ııı a standard hot press for NR and SBR. at 140 (' during 
30 min under 150 bar for EPDM. The resulting films vvere around 300 m thiek 

2.3. C'haracterizatioıı tcelıniques 

Electrical resistivity measurements vvere determined on samples of 10 „ 20 „ 0.2 
mm' by measuring their resistance on a lıigh resistancc meler (Kcithlcy (>5I7A) 
bctvvcen tvvo conductıvc rubber electrodes vviıh an altcmative voltage of I V. This 
alternative voltage is necded to avoid a background current effect. 

Atonıic force microscopy (AFM) images vvere recordcd by using a commcrcial 
ınstrumenl (Veeco, Digital Instruments D3100) iıı tapping ıııodc. ileight (sample 
topography) and phasc images vvere recordcd simultaııeously at the resonaııce of Ihe 
cantilever and Ihe scaıı dimension varied bctvvcen 3 and 20 m. 

Strıps of unfılled and fılled elastomers vvere used in the uniaxial elongation 
cxpcriments carried oui to obtain the stress-strain curvcs at cquilibrium[22). Thc 
nominal stress , vvas calculatcd from f / A, vvhere f is Ihe elastic force and A is 
Ihe uııdeformed cross-scctional arca. 

I he dynamic properties of the vıılcanizates vvere measured by means of a Anton l'aar 
Rlıeometcr at IHz sinusoidal oscillation, using disc spccimens vviıh thicknesses of 
2mm. diameters of S mm, operated in a shcar modc. 

3. Kesıılts and discussion 

3.1. Electrical conductivity 

As already mentioned. tlıe sample preparation proeess has a strong impact on ıhe 
composite properties and cspccially on electrical properties. After processing, llıc 
electrical conductivity is systcmatically measured before proceeding lo any other 
type of investigation. Aclually, ıhe usc of nanoseale conducting fıllers sııch as 
carbon nanotubes has proven lo be efTective in rcducing llıc filler contcnt rcquircd to 
achieve the electrical pereolation threshold. Above a certain amount of conductive 
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partieles, called the pereolation threshold. an intereonneeting filler network is 
formed which results ın thc sharp drop of the electrical resistancc of the conıposites. 
The dependenee of volume resistivity on the nanotube content is reported in Figüre 
I. For the three d i (Teren t matrices, it is seen to be around 0.5 plır (0.2 vol %) which 
is mueh lower Ihan that already reported for this type of 
polymers[10,15,16,l8,l9,22], This pereolation threshold ıs also mueh lower than 
those of compositcs containiııg conventional mieroseale conducting fıllers like 
carbon black or graphite where llıc amount of partieles necds lo be as high as 10-50 
wt % [22], This majör attribute of carbon nanotubes lo form a conducting netvvork al 
a very low loading content is due to their intriıısically high conductivity and high 
aspect ratio. Neverthcless, llıc improvement in electrical conductivity obtained in 
this preseni study vvitlı regard lo previous results, indicates llıat our processing 
coııditions using sonication method yield a better nanotube dispersion vvithiıı the 
elastomerie matrix. Atomic force microscopy (AFM) invcstigatioıı using tappıng 
mode and phasc ımagıııg performed on a SBR;MWNTs composite reveals a pretty 
nice dispersion (Figüre 2). There is a good connectıon bctvvcen the topography and 
phase images which shovv unambiguously nanotubes appcaring in bright. 
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Figüre 1. Dependenee of volume resistivity on carbon nanotube loading for NR, 
SBR and EPDM compositcs. 
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Figüre 2. Topography (left) and phase (riglıi) images of a SUR lilled wilh 10 phr of 
MWNTs. 

3.2. Mechaııical propert ies 

Thc potential of CNTs as reinforcing fillers for clastomeric matrices can be 
cvidenced in tlıe stress-slraın curves of ıhe MWNts SBR compositcs for cxamplc, 
which cxhibit, vvitlı regard lo thc ıınlilled matrix, considcrablc improvements in 
stiffncss as revealed by tlıe linear inerease in the elastic ıııodulus vvitlı tlıe nanotube 
loading (Figüre 3 left). VVhcn compared vvitlı the unfılled elastomcrs. thc elastic and 
tensile moduli of the composite fılled vviıh 10 phr of MVVNTs are secn to inerease by 
almost 1300 and 700" n respeetively. Sueh improvement rcsulis from the anisometry 
of thc filler slructurcs, their ability lo align in the dircction of strain as vvcll as their 
state of dispersion in the lıost malrix. 

l lıc effecl of llıc high aspcct ratio can be cvidenced by lltıing tlıe cxpcrimental 
results to the llalpin-Tsai model[23) intended lo prcdict thc mcchanical properties of 
libre reinforccd compositcs. This model. Icads, for aligned libre compositcs and in 
conditions vvhere ıhe libre ıııodulus is ıııueh higlıcr ıhan thc ıııodulus, E», of thc 
unfılled polymer. the follovving expression of thc ıııodulus. E. of the composite 

E = Eo(I + 2f ) / ( l ) 
f and beiııg the aspcct ratio and volume fractioıı of filler, respeetively. 

An aspcct ratio of 100 ıs obiained by fitting ıhe expcrimcntal results to the llalpın-
Tsai model (Figüre 3 right). This value, lovver than that expcctcd from thc average 
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diırıensioıı of the MVVNTs but much higher than that previously published for 
hydrocarbon/MWNTs compositcsf 12,19), indicates that oıır solution mixing mcthod 
by a simplc sonication is effective in dispersing the nanotubes vvithout tlıc need of 
surfactants or oilıcr chemical treatments such as nanotube surfacc functionalizatioıı. 

lİBİpiıı 1,-imoJtllf-IMIı 
* FıprılmrnUl dala „ 

\1WNT, conirnı (phr) 
0.01 0 02 0Dİ 0.04 

\ ulunu fmlıun of IHIrı 

Figüre 3. Dcpendence of ıhc elastic modulus on the nanotube loading (left), versus 
filler volume fraction for SBR/MWNTs composites and eomparison with the 
predietion of the Halpin-Tsai model using a filler aspect ratio of 100 (riglıt). 

Filled elastomers have the spccific ability to dissipate an important part of 
mechanical energy during deformation. At small strains (typically for shear slrains 
below 100%), tlıose materials exhibit a noıı-linear viscoclastic bclıavior , known as 
tlıc "Paync effect" and characıerized by a drop in the elastic modulus O' vvhen the 
shear strain amplitude incrcascs. 

The Payne effecl in composites filled vvith conventional fillers (carbon black or 
silica) has been tlıc sııbject of numerous studies on bolh experimental and theoretical 
aspcels[24-27J bul its origiıı is stili controversial. The most commonly accepted 
picture is the breakdovvn of a filler netvvork formed by fillcr-filler interaetions. The 
pcrcolatcd netvvork is progressively broken by incrcasing tlıc strain amplitude. 

Figüre 4a displays the strain depcndence of the storage modulus oftlıe uııfillcd NR 
and of MVVNTs-filled composites. Whilc the uııfillcd elastomer does not display aııy 
ehange in the storage modulus vvith strain amplitude, at leasi in the investigated 
strain domain, the observed behaviors for filled compoııtıds arc siıııilar to vvlıat vvas 
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mcntioned in thc literatüre for carbon-black fılled rubbers, that is an inerease in 
amplitude of the Payne cffcct with ıhe amounı of rcinforcing partieles, bccause thc 
linear part of the storage typically belovv 0.1% straın strongly inereases with the 
filler loading. But as shovvn in Figüre 4a, a Payne efleet is observed tıll 0.5 phr vvhıle 
mueh larger amounts of carbon black are rcquired to givc risc to a storage modulus 
drop with the strain amplitude[28]. 

b 16 10' NM • «phr »l«Mı 
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Figüre 4 Strain dependenee of the storage modulus of unfılled NK and of 
M Vk'NTs'NR eomposiles at room temperature (a) and temperalure dependenee of Ihe 
storage modulus for NR fılled vvıth 3 phr of MWNTs (b). 

İn the ease of an unfılled rubber network, the modulus should inerease proportionally 
vvith temperature beeause of ıts entropie nature. For ali the fılled systems, the 
modulus valucs should then be eorrected by tlıe entropie factor 273/T, in order lo gel 
rid of the modulus dependenee of tlıe rubber part due lo temperature. As a typieal 
exemple, tlıe temperature dependenee of the storage modulus is showıı in Figüre 4b 
for the 3 phr M\VNTs/NR composite. As already observed in conventional 
compositcs. thc amplitude of ıhe Payne effect dccreases vvith incrcasing temperature 
whieh is opposite to the entropie variation charactcristic of the unfılled network. The 
decrcase of the Payne elTcct results from a vvcakcning of fıller-fıller interaetions hy 
raisiııg ıhe temperature. 

The well-known phenomeııon called stress-soflening or Mullins F.ffect[29J. observed 
at high extensions and charactcrized by a pronounccd lovverıng in llıc stress during a 
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second exlcnsion, is also preseni in nanotubc-filled composites. Figüre 5 compares 
Ihc firsl and sccond stretehings performed on a unfılled SUR aııd on a SBR 
composile lillcd wilh 5phr ot MWNTs. Wlııle the pıırc polyıııer does not dısplay any 
signifıcant softening, ılıe carbon ııanoiubc-composite shows a strong reduetion in 
stress when extendcd a sccond lime. 

hnl and moııd »İMlıh 

U V 
l> 

s»,ood ıtrcto k 

Figüre 5. Stress-softcning effects lor unfılled SBR (a) and tor SBR/ 5phr MWNTs 
compositc (b). 

Conclusion 

C'arhon nanotubes really appear to be the ultimate filler for elastomers since they 
iıııpart unprecedcntcd levels of rcinforcemcnt to the rııbbery matrices. Iı ıs duc to the 
high aspcct ratio and the relatively good staıc of dispersion. Another majör attribute 
is to allovv ıhc fornıalıon of conductive polymers with tiny amoıınts of nanotubes. 
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Ö z e t 

Doğal lif takviyeli polimerik koınpozitlcrc ilgi son yıllarda çevresel ve ekonomik 
nedenlerden dolayı artmıştır. Doğal lif takviyeli kompozit yapıların en önemli 
avantajı düşiik yoğunluklu, ucuz ve ekolojik yönden zararsız olmalarıdır. Sandviç 
kompozit yapılar ise hafiflikleri ve yüksek mekanik özellikleri ile ilgi çeken 
malzemelerdir. Bu çalışmada sandviç yapılı doğal lif kompozitlerinin özelliklen 
incelenmiştir. Bu amaçla takviye malzemesi olarak jüt dokuma kumaşı; reçine olarak 
ise polyester kullanılarak sandviç yapılı kompozillcr üretilmiştir. Kompozit üretim 
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tekniği olarak vakum inftizyoıı tekniği kullanılmıştır. Üretilen kompozit yapıların 
karakteri/.asyonu yapılmış ve eğilme özellikleri incelenmiştir. 13u kapsamda, jüt 
kumaş oranı, sodyum hidroksit (NaOll) ön işlemi ve dikiş gibi (İrelim 
değişkenlerinin kompozit özelliklerine etkisi incelenmiştir, (,'alışma sonucunda doğal 
lif takviyeli sandviç yapılı kompozitlerin otomotiv ve yat endüstrileri gibi hafif 
yapısal malzemelerin önemli olduğu alanlarda kullanılabileceği öngörülmüştür. 

Abstrac t 

Tlıerc is a grovving attcntion lo natural fiber reinforccd polymeric compositcs in 
reeeııı years due to economical and eııvironmcnlal rcasons. Tlıe majör advantagc of 
natural fiber reinforccd struclures is that they are low-wcight, clıeap and ecologically 
harmlcss. Saııdvvich struclures lıave also attracted great attcnlion because of their 
Um-deıısity and high mechaııical properties. In this work. thc properties of nalural 
fiber reinforccd sandwich structured compositcs were investigated. For this purpose. 
sandwich composites with jüte fabric as reinforcement matcrial and polyester as 
resin were produced. Vacuum infusion technique was used for composite 
produetion. The structural charactcrization of natural libre reinforced sandvvich 
compositcs and its bending strengilı was studied. Iıı this scope, the effect of 
produetion variables such as jııte fabric ratio. sodium lıydroxidc (NaOH) 
prelrcatment and stitehing on composite properties vvas mvestıgatcd. İt is concludcd 
that natural fiber reinforced sandvv ich structured compositcs can be used in such 
areas vvhere lovv vveight structural componenls are dcmaııded such as automotivc and 
yacht manufacturing industries. 

1. Gir i ş 
Son yıllarda özellikle Avrupa ülkelerinde küresel ısınma tehdidi ile birlikte yaşanan 
çevresel kaygılar ve buna bağlı uygulanan katı çevre yasaları, malzeme dünyasında 
büyük değişimler meydana getirmiştir. Hu kapsamda Endüstrinin arayışı petrol bazlı 
sentetik mühendislik malzemeleri yerine doğal malzemelere yönelmiştir. Malzeme 
dünyasında yaşanan bu değişimle birlikle polimerik kompozit malzeme üretiminde 
bugün için en fazla kullanılan cam. karbon, aramid gibi lifler bir takım alanlarda 
yerini kctcıı. kenevir, kenaf ve jüt gilıı sert doğal liflere bırakmaktadır. Doğal lifler 
çevreye zararsız olmalarının yanında bol vc ucuz malzemelerdir. Doğal liflerden elde 
edilen kompozitlerin mekanik özellikleri cam, karbon ve aramid destekli 
kompozitlere nazaran düşük olmasına rağmen hafif olmalarından dolayı özgül 
mekanik özellikleri (mekanik özellik/yoğunluk) cam lifi kompozitleri ile 
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yarışabilecek seviyededir Bu olumlu özellikler doğal lif kompozitlerine olan ilgiyi 
otomotiv, inşaat ve rekreasyon gibi alanlarda arttırmıştır [1-5]. 

Jül lıli, bol Üretilmesi ve ucuzluğunun yanında yüksek mekanik özellikler göstermesi 
bakımından doğal lifler içinde farklı bir yere sahiptir. Jüt lifi tropikal bölgelerde 
yetişen jüt bitkisinden elde edilen kalın, güçlü ve sert hır liftir. Jüt bitkisi yapısı 
itibarıyla iki türden oluşur. Bunlar ('orehorus Capillaries /.. (beyaz jüt) ve 
Corchorus Olilorus /.. (tossa jüt)'dur. Bugün en çok jüt üretimi gerçekleştiren 
ülkeler Hindistan ve Bangladeş'tir. Diğer jüt yetiştirici ülkeler ise Çin. Tayland, 
Nepal, Endonezya, Brezilya. Burma, l'enı ve Vietnam'dır [6). 

Jüt lı/iııin avantajları şunlardır 

r Kullanım sırasında çevreye zararsız doğal bir madde olması 
r Kullanım ömrü bitlikten sonra doğada mikroorganizmalar tarafından 

biyolojik olarak parçalanabilmesi, dolayısıyla çevre kirliliğine neden 
olmaması 

> Bol miktarda üretilmesi ve ucuz olması 
r Yüksek özgül mukavemet ve modül değerleri 
> Yoğunluğunun düşük olması 
r Boyut slabilitesinin vc sürtünmeye karşı dayanımın yüksek olması 
> Yakılıp yok edildiği zaman ortada hiçbir alık madde kalmaması ve oluşan 

zararlı bileşik miktarının çok az olması 
> Makine kısımlarına zarar vermemesi 

r Boşluklu yapısı nedeniyle ses absorpsiyon özelliğinin çok iyi olması [7] 

Jüt İllinin dezavantajları ise şunlardır 

r Neme karşı ilgisinin yüksek olması 
> Küflenme dayanımının az olması [6J. 
> 170°C "ııin üzerinde mekanik özelliklerinin büyük oranda azalması [8]. 

Sandviç kompozit yapılar hafiflikleri ve yüksek mekanik özellikleri ile ilgi 
çeken malzemelerdir. Sandviç yapılar bu olumlu özellikleri nedeniyle bilhassa II 
Dünya savaşında uçak üretiminde çok miktarda kullanılmıştır. 

Bu çalışmada sandviç yapılı doğal lif kompozitlcriııin bazı mekanik özellikleri 
araştırılmıştır. Bu kapsamda jüt dokuma kumaşı vc gözenekli polyester kumaşı ile 
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desteklenmiş polyester rcçincli kompozitler üretilmiştir. Kompozitler dikişli ve 
dikişsiz olmak üzere 2 farklı ün şekilden üretilmiştir. Kompozit üretim tekniği olarak 
vakum infuzyon tekniği kullanılmıştır. Üretilen kompozitlerin .1 noktadan eğilme 
özellikleri belirlenerek, jüt kumaş oranı, sodyum hidroksil (NaOll) ön işlemi, dikiş 
gibi üretim değişkenlerinin kompozit özelliklerine etkisi incelenmiştir. 

2. M a l z e m e ve Y ö n t e m 

2.1. Malzeme 

Numune üretiminde destekleyici olarak bezayağı örgülü jüt dokuma kumaşı 
(Hessian Cluilı) ve gözenekli polyester kor kumaşı kullanılmıştır. 

Kompozit üretiminde reçine olarak polyester kullanılmıştır. Polyester reçine, 
sertleştiricisi ve reaksiyon hızlandırıcısı POLIYA firmasından temin edilmiştir. 
Poliya Polipol 3401 reçinesinin yoğunluğu l,128g/cm"tür. Polyester reçineye 
ağırlıkça °iı2 oranında mctil-ctil-kcton-pcroksit (MF.K-P) sertleştirici olarak ve 
ağırlıkça %0,2 oranında kobalt reaksiyon hızlandırıcı olarak ilave edilmiştir. 

Kompozit içerisinde hava kabarcığı oluşumunu minimum seviyede tutmak amacıyla 
reçine ağırlığının % 0,5'i oranında, hava uzaklaştırıcı HYK A- 560 kimyasalı 
kullanılmıştır. 

2.2. Yöntem 

Alkali İşlem 

Kompozitlerin arayüzünü iyileştirmek amacıyla jül kumaşları kompozit üretiminden 
önce % 10 oranında sodyum hidroksit (NaOll) çözeltisi ile işleme tabı tutulmuştur 
[9, 10], Kumaşların yağ ve kirlerinden arındırılması ve NaOll işleminin efektif 
olarak yapılabilmesi için jüt kumaşları önceliklc. ağırlıkça °o2 noniyonik deterjanla 
7()°C sıcaklıkta I saat süreyle yıkanmıştır. Daha sonra kumaşlar saf su ile durulanıp 
alkali işleme sokulmuştur. 

Alkali işlem için kumaşlar %l() oranında NaOll çözeltisi ile 20 t "de 20 ilk işleme 
tabi tutulmuştur. Daha sonra kumaşlar saf su ile durulanıp, %2 Sili lirik asit (IUSO4) 
çözeltisi ile nötralize edilmiştir. Kumaşlar yeniden sal su ile yıkanmış ve etüvde 
70°C" sıcaklıkta S saat kurutulmuştur. İşlem gören jüt kumaşları kompozit üretimine 
geçilmezden önce desikatördc 24 saat bekletilmiş ve nem alması engellenmiştir. 

Kompozit Üretimi 
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Jül kumaşları dikişli vc dikişsiz olmak üzere iki ayrı formda kompozit üretiminde 
kullanılmıştır. Dik iş l i kompozit lcrdc üretimden önce kumaş katlan birbirine tip-301 
düz dikişle enine ve boyunu 2 cm aralık olacak şekilde dikilmiştir. Dikiş ipliği 
olarak polyester ipliği kullanılmıştır. Dikişler iyin ilmik uzunluğu 8 mm olarak 
seçilmiştir. 

Kompozit malzemeler muhtelif lif ağırlık yüzdeleri ile üretilmiştir. Lifin ağırlık 
yüzdesinin hesaplanmasında aşağıdaki formülasyon takıp edilmiştir. 

% W . ® — „ 100 (1) 
ır 

Kurada kumaşların kütlesel oranı. ıv, jüt kumaşların ağırlığı (g). w, kompozit 
numunenin ağırlığıdır. 

Kompozitlcr vakum infüzyon tekniği ile üretilmiştir. Şekil I 'de. kullanılan vakum 
infüzyon düzeneği görülmekledir. İııfüzyon kalıbı olarak 350x350 ebatlarında bir 
adet demir levha kullanılmıştır. Üretilecek kompozitin yüzeyinin düzgün olması 
amacıyla demir levha yüzeyi taşlanıp parlatılmıştır. Öncelikle, kalıba numunenin 
kalıptan kolay ayrılmasının sağlamak amacıyla kalıp ayıncı sürülmüştür. Daha sonra 
kalıbın en dış kenarlarına hava sızdırmaz baııl yapıştırılmıştır. Vakum torbası bu 
sızdırmaz bandın üzerine yapıştırılacaktır. Böylece proses sırasında kalıp içine hava 
ginııesı engellenmiş olacaktır. Daha sonra, öıı işlemden geçmiş jüt kumaşları kalıbın 
en iç tarafına yerleştirilmiştir. Lifler yerleştirildikten sonra, oluşacak kompozitin 
kalıptan kolayca ayrılmasını sağlayan ayırıcı kumaş ve reçine yayıcı kumaş sırasıyla 
serilmiştir. Yayıcı kuıııaş üzerine reçinenin daha homojen dağılmasını sağlamak 
üzere silikon reçine akış kanalları yerleştirilmiş vc ardından vakum torbası en üst 
katman olarak serilmiştir. İçerideki havanın emilmcsiyle vakum torbası, yatırılan 
malzemenin üzerine bir atmosferlik basınç uygulayarak aşağı çekilir. Böylece 
reçinenin malzeme tarafından emilmesi sağlanır. 
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Şekil I. Vakum intTizyon düzeneği. 

Deneysel Tasanın 

Kompozitlerin üretim değişkenleri olarak jüt kumaş kal sayısı, alkali işlem ve dikiş 
durumu (dikişli, dikişsiz) esas alınmıştır. 

Değişkenlerin kompozit eğıııe mukavemetine etkisinin belirlenmesi için bir 
faktöriycl analiz yürütülmüştür. Faktöriycl analizin yürütülmesinde Minitab* 
istatistiksel yazılımı kullanılmıştır. Faktöriyel lasarım için kontrol faktörleri Tablo 
I 'de verilmiştir. 7 farklı üretim varyasyonu ve her varyasyon için 4'lü tekrarlarla 
toplam 28 adet test yapılmıştır Tablo 2'de kompozitler için deney planı 
görülmektedir. 

Tablo I. Kompozit mekanik özellikleri faktöriyel tasarımı için kontrol faktörleri. 

1 »kllır 
Seviye 

1 2 .1 

A Kal sayısı 2 4 (l 

11 t)ıkı$ durumu Dikişli Dikişsiz 
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Tablo 2. Kompozit mekanik tesi numuneleri için deney planı 

N u m u n e 
kodu 

J ü l kumaş 
ka l sayısı 

N a O l l 
işlem 

kuns. ( % ) 

D i k i ; 
d u r u m u 

Ağ ı r l ı k ça 
j ü l o ran ı 

<%) 

Ağı r l ı kça 
P E S spaccr 

kumaş 
o ran ı 

SI 4 10 Dik işs iz 11.5 1.2 

S2 2 10 Dik işs iz 10.7 1,33 

S 3 6 İşlenişiz Dik işs iz 29 ,12 0 , 8 7 

S4 2 10 Dikiş l i 10,67 1.36 

S5 6 10 Dik işs iz 2 9 , 5 6 0 , 7 9 

S 6 4 10 Dikişli 11,6 1.23 

S 7 6 10 Dikişli 29 ,9 0.81 

Kompozit Eğme Testi 

Kompozitlerin üç noktadan eğme testleri Zwiek-Z010 Universal eğme test 
cihazında ASTM D 790 standardına göre gerçekleştirilmiştir. Eğme testi numuneleri 
dikdörtgen kesitli plakalar halindedir. Eğme testi için numune boyutları 75x25x4 
mm (uzunluk x genişlik x kalınlık) olarak seçilmiştir. Eğici aparat hızı 2,S 
mm/dk'dır. Destek span uzunluğu 50 mm'dir. Eğme yüklemesi lif plaka yüzeyine 
dik olarak (flatwise) gerçekleştirilmiştir (Şekil 2). İler Kir kompozit için 4 adet test 
yapılmış ve ortalama değerler alınmıştır. Testten önce numuneler 23°(* sıcaklıkta ve 
%55 bağıl nemde 40 saat kondisyonlaınaya tabi tutulmuştur. 
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Şekil 2. Üç noktadan eğme testinin görünümü. 

Kompozitlerin eğme mukavemeti (rrh) vc F.ğilme elastisite modülü (Eh) sırasıyla şu 
formüllere göre hesaplanmıştır: 

• h 
3FL 
2 h/r 

(2) 

r mÜ Eh@ r 3 b 4hh 

Burada /''yük. m yük-çökme eğrisinin başlangıç eğimi, L iki destek arasındaki 
numune uzunluğu, h numune genişliği, Iı numune kalınlığıdır. 

3. Sonuç ve Yorumlar 

Kumaş kal sayısının etkisi 

Tablo 3'de numune özellikleri ile birlikte jüt kompozitlerinin eğme testi sonuçları 
verilmiştir. Numunelerin eğme mukavemeti vc eğme modülü değerleri görülmektedir. 
Şekil 3 vc Şekil 4'tc ise kompozitlerin eğıııe gerilmcsi-çökme grafikleri verilmiştir. 
Kompozitler yüklemenin başlangıç safhasında tipik lineer karakter sergilemiş daha 
sonra pseudoplastik bölgeye geçerek maksimum gerilmeye ulaştıktan sonra bir miktar 
daha uzayarak kopmuşlardır. S6 ve S7 numunelerinde eğilme uzamasının daha fazla 
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oldııgu göze çarpmakladır. Bu durumun nedeni olarak bu kompozitlcrdc dikiş 
ipliklerinin kırılmayı geciktirmek suretiyle uzamayı arttırması söylenebilir. 

Kompozit numunelerinde kumaş kat sayısı arttıkça %95 giiven aralığı için 
kompozitlerin eğme mukavemetinin arttığı görülmüştür (j> < 0,05). Bu durum lıeıtı 
dikişsiz (SI, S2. S5) hem de dikişli (S4. S6. S7) ön şekillerle desteklenen 
kompozitlerde geçerlidir. Bu durumun nedeni olarak kumaş kat sayısı arttıkça lif 
ağırlık yüzdesinin artması gösterilebilir. Bilindiği gibi kompozit yapılarda asıl yük 
taşıyıcı elemen destekleyici liflerdir. Destekleyici liflerdeki artışın mukavemet artışını 
beraberinde getireceği söylenebilir. İstatistiksel analizler kumaş kat sayısı artışının 
eğme modülü üzerinde etkili olmadığını göstermiştir (y> > 0,05). 

Tablo 3. Kompozitlerin eğme leşti sonuçları 

Numune 

kodu 

Jül 
kumaş 

kal 
sayısı 

N ı O H 
işlem 
kons. 
(•/•) 

D ik i ş 

d u r u m u 

Ağırlıkça 
j i i l oranı 

(•/•I 

Ağırlıkça 
PF.S kor 
kumaş 
oranı 

<%) 

Eğme 
mukavemeti 

(MPa) 

Eğme 
modUlU 
(MPa) 

SI 4 10 Dikişsiz 11.5 1.2 34.17 1016,69 

S2 2 10 Dik işs iz 10.7 1.33 29.62 1198,63 

S3 6 İşlenişiz Dikişs iz 29 .12 0 . 8 7 32.49 t (104,00 

S4 2 10 Dikişl i 10.67 1,36 31,17 1441.97 

S5 6 10 Dik işs iz 2 9 , 5 6 0 ,79 36.6ü 1145,33 

SA 4 10 Dikişli 11.6 1,23 27.11 7H5.54 

S7 6 10 Dikişl i 29 .9 0 .81 36.77 X44,94 
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yfruna nvn 

Ç^knv mm 
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Şekil 3. Sİ, S2 ve S4 numunelerine ait eğme gerilmesi-çökme grafikleri. 
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Şekil 4 S5. S6 ve S7 numunelerine ail eğme gerilmesi-çökme grafikleri 
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Dikiş durumunun etkisi 

Dikişli ve dikişsiz öıı şekillerden üretilen kompozitlerin eğme mukavemeti ve eğme 
modülü değerlerine bakıldığında eğme mukavemeti ve eğme modülünün 2 katlı 
kumaşla desteklenen numuneler (S2, S4) için dikişle beraber arttığı, bununla birlikte 
4 ve 6 katlı kumaşlarla desteklenen numunelerde önemli ölçüde değişmediği veya 
azaldığı saptanmıştır. Bunun nedeni olarak dikiş işleminin kompoziılerde meydana 
getirdiği olumlu ve olumsuz etkiler değerlendirilebilir. Dikişin kompoziılerde 
meydana getirdiği olumlu etki şudur: özellikle tabaka ayrışması (delaminasyon) 
şeklinde oluşan kırılmalarda dikişin katları birbirine tutturarak tabaka ayrışmasını 
önlediği ve kompozit mekanik özelliklerini geliştirdiği söylenebilir. Fakat bununla 
birlikle dikişin kompozitler üzerinde şu olumsuz etkilere sahip olduğu 
gözlemlenmiştir: Dikme işlemi kumaş tabaklarını delmek suretiyle destekleyiciye bit 
takım hasarlar vermektedir. Bu hasarlar kompozite bir yük bindiğinde özellikle 
delikli ve yırtık11 bölgelerde gerilme yoğunlaşmaları oluşturarak kompozit 
mukavemetinin düşmesine yol açmaktadır. Dikiş işleminin bir diğer olumsuz etkisi 
özellikle 4 ve 6 gibi yüksek kumaş kat sayılarında ön şeklin formunun bozulmasına 
yol açmasıdır. Özellikle 4 ve 6 katlı kumaş kompozitlerinde (SI. S3, S5, S6. S7) 
dikişle beraber kumaş formunun bozulduğu ve buna bağlı olarak üretilen kompozit 
plakalarda ince-kalııı yerlerin oluştuğu gözlemlenmiştir Ince-kalın yerler 
kompozitlerde yük dağılım dengesini bozarak ve lokal gerilme yığılmaları (stress 
eoneentralion) oluşturarak nihai kompozit mukavemetini düşürmektedir Buna 
karşın 2 katlı kumaşlar nispeten daha ince olduğu içiıı dikişle bu kompoziılerde 
meydana gelen ınce-kalııı yer varyasyonları görece daha az olmaktadır. Bu dıınım 4 
ve 6 katlı kompoziılerde dikişle beraber mukavemet ve modülün düşmesini 
getirirken, 2 katlı kumaş kompozitinde dikişle birlikle mukavemetin ve modül 
değerinin artmasını sağlamıştır. 

NaOll işleminin etkisi 

NaOll işlcmli ve işlenişiz kumaşlarla desteklenen kompozitlerin (S5, S3) mekanik 
değerlerine bakıldığında NaOll işlemiyle birlikle eğıııe mukavemeti ve modülünün 
arttığı görülmektedir (Tablo 3). Eğme özelliklerindeki bu artışa sebep olarak NaOll 
işlemiyle birlikle lif-reçine arayüzünün iyileşmesi, dolayısıyla lif ve reçinenin 
birbirine daha iyi entegre olması gösterilebilir. Alkali işlem sonucunda liflerde 
oluşan fibrıler yapı sebebiyle lifin reçine ile çok daha iyi ıslandığı ve birleştiği 
söylenebilir. 
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4. S o n u ç 

Doğal lif takviyeli polimerik kompozitlerin oııemi gün geçtikçe artmaktadır. Bu 
çalışmada vakum infüzyon tekniğiyle üretilen sandviç yapılı jüt kumaşı/polyester 
gözenekli kumaş destekli kompozitlerin eğilme özellikleri araştırılmıştır. Hu 
kapsamda kumaş kal sayısı, dikiş durumu ve NaOH işlemi gibi faktörlerin 
kompozitlerin eğilme özelliklerine etkisi gözlemlenmiştir. 

Kompozit numunelerinde kumaş kal sayısı arttıkça eğme mukavemetinin arttığı 
görülmüştür. Bu dununun nedeni olarak kumaş kat sayısı arttıkça lif ağırlık 
yüzdesinin artması gösterilmiştir. 

Eğme mukavemeti ve eğme modülünün 2 kaili kumaşla desteklenen numuneler için 
dikişle beraber arttığı, bununla birlikte 4 ve 6 katlı kumaşlarla desteklenen 
numunelerde önemli ölçüde değişmediği veya azaldığı saptanmıştır. Bunun nedeni 
olarak 2 katlı kumaşların nispeten ince olduğu için dikişle bu kompozitlerde 
meydana gelen iııcc-kalın yer varyasyonlarının 4 ve 6 katlı kompozitlcrc göre daha 
az olması gösterilmiştir. 

NaOH işlemiyle birlikte kompozitlerin eğme mukavemeti ve modülünün arttığı 
görülmüştür. Bu artışa sebep olarak NaOH işlemiyle birlikte lif-reçine arayüzünüıı 
iyileşmesi gösterilmiştir. 

Çalışma sonucunda jül kumaşı takviyeli sandviç yapılı kompozitlerin otomotiv ve 
yat endüstrileri gibi hafif yapısal malzemelerin önemli olduğu alanlarda 
kullanılabileceği öngörülmüştür. 
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Abstrac t 
Tlıc properties and applicalions of carbon nanotubes (CNTs) and relaled materials 
has hecn a very aetive research field över the last dccade. Iı is indccd the 
combinalion of their exotic properties thal makes theııı the ideal filler ııı a nuıııber of 
composile applicalions. During the lası years. there have been many studics 
dedicatcd to proccssing and fabrication of multifunctioııal polymer nanocompositcs. 
Yet, several obstaclcs have been found lo haıııper dramalıeally ılıe preparation of 
homogcneous CNT-based polymer composilcs. So far. ılıe ınajorily of the proccssing 
methods leads to materials thal contain lovv volume fraetions of CNTs Ilıat. at leasl in 
absolute mechanical property valucs, cannot serioıısly çompete vviılı commercial 
polymer composites. Yet, in some reccııt studics, the superb properties of CNTs have 
been shovvn lo bc fully traııslatcd into high strength and stiffness of finished 
produets. 

I. Introduct ioı ı 
A nanocomposile is defıned as a compositc material vvhere at Icast one of ılıe 
dimensions of one of its componcnts is on the nm size scale. The challenge and 
interest ın developing nanocompositcs is to find vvays lo crcate funclıonal materials 
that benefit from tlıc unique physicochenıical properties of nano-sizcd struetures 
vvithin them. Natural materials such as bone, teeth ete arc very good cxamples of 
successful incorporation of inorganic nanostruetures vvithin various organic matriccs 
[ 1 ]. Such composites exhibıt pcrfcctly organized levels of hierarchical strueture. 
otferiııg excellent mcchanical cnhancemcnt eoıııpared to the constitucnt componcnts. 
The idea of creatiııg multifunctional composile materials vvith improvcd perfonnance 
using a vvidc varicty of matriccs is curreııily under development, although tlıc focus 
has bceıı mainly given to polymeric systcnıs. Similarly. the filler particles can be 
organic or inorganic vv ith a vvidc range of eoıııpositions and sizes. Carbon nanotubes 
(CNTs) have attractcd great interest among tlıc rcscarchers duc lo Ihcir cxotic 
physieal aııd structural properties. The combinalion of these properties suggests ılıat 
CNTs can acı as potential fıllers in high-pcrformance polymer composites. During 
ıhe last dccadc or so. there has been tremcndous progress in ıhc scientifıc arca of 
CN'I polymer composites vvhich enabled potential advancements ııı various scclors 
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of nanotechnology, rangiııg from ultrastrong malcrials for bullet-proof vesis lo 
f1cxible dısplays anıl sports cquipment (2], Wiıh CNTs becoming easier to produce 
anıl chcapcr to buy, llıc CNT inılııstry could potcntially ovcrtakc ılıal of thc carbon 
fiber industry and bccome one of the majör additives for polymer composite 
fabricatioıı. 
İn this survey, thc development of functional CNT/polymer compositcs during the 
reccnt years will be addrcsscd in detail. The focus vvill be on tlıe processing methods 
for fabricating super-strong and/or conductive composite materials. 

2. Process ing m e t h o d s 
Maııy research cfforts have been direeted tovvards producing CNT/polymcr 
compositcs for functional and structural applications. Ilovvever, even after a decade 
of research, thc full potential of employing CNTs as reinforcements has been 
sevcrely limited due to dilTıcultics associatcd vvith dispersion of entanglcd CNTs 
during processing and poor intcrfacial inlcraction bctvveen CNTs and polymer 
malrix. The nature of dispersion problem for CNTs is rather different from other 
conventional fıllers, such as spherical partieles and carbon fibers, bccause CNTs 
have high aspcct ratio (>1000) and thus extremcly large surface arca Iıı addition, Ihe 
commercialized CNTs are supplied in Ihe form of lıcavily entanglcd buııdles, 
resulting in inherent dilTıcultics in dispersion. 
In order to maximize thc potential of CNTs as effective filler in polymer compositcs, 
thc graphitic nanostruetures should be homogencously dispersed vvithin the matrix. 
Common processing meılıods for the fabrication of CNT/polymer compositcs 
incinde solution mixing, in sitıı polymerization, melt mixing and mell spintıing. 
These methods lıavc been eomprchensively discusscd in rccent revievv artıclcs [3-6] , 
therefore, vve are going to preseni an overvicvv of the most important 
accomplıshments. İn addition, some recenı non-lraditıonal processing techniques 
vvill be documcnted. Ali thc aforementioned methods try to address issues that affcct 
the composite properties, such as cxfoliaiion of CNT bundles, homogencous 
dispersion of individual tııbcs in thc matrix, CNT alignmcnl and iııterfacial 
inlcraction bctvvcen ıhe filler and the matrix. 

2.1 C o m m o n a p p r o a c h e s 

The method of solution mixing/casting is one of the most used approaches for 
preparing C'NT/ polymer compositcs in a lab seale [7-10). The nanotubes and 
polymer are mixed in a suıtable medium, follovved by evaporation of the solvcnt to 
result in a composite film. Gencrally, dispersion of Ihe nanotubes is done scparately 
from dissolution of the polymer because the high shear processes typically involved 
in dispersion vvould likely cause molecular vveight degradation of thc polymer. 
During thc first stage of a typical protocol, Ihe mosl cfficient method for the 
dispersion of CNT materials in a specific solvcnt can be achievcd by batlı or tip 
ultrasonication. This involves the application of ultrasouııd eııergy for the agıtation 
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of particles in a solulion. Iı is ıhe mosi frequently used mcıhod for nanoparticlc 
dispersion. The principle of llıis tcchnique is ılıat vvhen ııltrasound propagates ııı a 
liquul solvent. attcnuated waves are induced ııı ılıe molccııles of the medium through 
which it passes. The production of tlıcse shock vvaves proınotes tlıc "pecling ofl" of 
individual nanoparticles locatcd at the outer part of the nanoparticle bundles and ihus 
results in Iheir partial or l'ııll cxfoliation. 
Iıı addition, clıemical functioııalization of the CNT sidevvalls and lips has been used 
lo assist dispersion and enhancc tlıc clıemical alTıııiiy vvith tlıc polymer matrix 111 -
I4|. For the last step (solvent cvaporation), ıhe casting tcchniquc has been ınaiııly 
utilized. Since the casting/cvaporation process is a relatively slovv procedurc 
resulting in the re-agglomeration of the carbon nanostruetures vvithin the compositc, 
researehers have alternativcly ııscd ılıe spin coating tcchııiquc in order to succccd 
rapid evaporation of the solvent mcdiunı 115,16], Iıı their seminal vvork. Safadi et al. 
[I5| lıave clucidated ılıe basic relationships betvveen simple casiiııg and spin casting 
condiıions, concluding that tlıc processing method employed had no effecl on the 
mcchanical/clectrical properties of ılıe CNT-based composile. 
İn a very interesıing vvork, \Viney and co-vvorkcrs [17) have cstablishcd the 
coagulalion methıxl. in vvhich a CNTpolymer stable suspension vvas poured 
dropvvisc into a large exccss of bad solvent. resulting in ıhc instantancous 
prccipitation of the polymer chains and ıhe trapping of ıhe isolated carbon 
nanostruetures. After isolation of ılıe final compositc, ıı vvas coııcluded that CNTs 
vvere homogeneously distributed ııı tlıc thermoplastic ıııatrix (l'MMA). 
One oflhc advantages of the 'solution nıixing' method is the possibility to achieve 
dchundling and good-qualily dispersion of the CNT material in an appropriate 
medium. Ilovvevcr, solution proccssing ıcchniques cannot be utilized for insoluble 
polymers. One addiıional problem vvith ıhc solution mixing method is the fact thal 
no environmentally-friendly medium exists thal ıs able to both dissolve most 
polymers and disperse C'NT material efficienıly. One recent development is the use 
of supcrcritical lluids to assist ııı this process. Evaporation can bc very qııick by 
simply relcasing the pressure. Using a mixture of acrylic monomer and supcrcritical 
carbon dioxide, intercstiııg ıııicrostnıctures of various polymers on CNTs have been 
produced 11 S], 
Using altcrnativc approachcs, researehers lıave used tlıc rııll-casting techniquc [ ll)|. 
The roll-cast system compriscs tvvo opposing parallel rollers vviıh a gap distanee Ihat 
can be adjusted. A suspension of a CNT polymer mixturc can bc slovvly dropped 
oıııo one roller vvhen rolatıng. vvhilc a solid film ıs formcd after cvaporation of lhc 
solvent. İn an analogous stralegy. the groups of Schultc [2(>| and Chou [21) studied 
the dispersion of CNTs into viscous epoxy monomers via a eommon shear mixing 
tcchniquc, that is, calendering. The calender, or commonly kııovvn as three roll milis, 
is a machine tool that eıııploys tlıe shear force created by rollers to nıix. disperse or 
homogenizc viscous materials. The general configuralion of a calendering machine 
consists of ıhree adjacent cylindrical rollers each of vvhich runs at a different 
velocity. The fırst and third rollers, called the fecding and apron roller rotate ııı ılıe 
same dircction vvhile the ccntcr roller rotates in the opposite direetion. The material 
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lo be mixcd is t e d inio ıhe hoppcr, whcre iı ıs drawn between ıhe feed and eeııier 
rollers. When prc-disperscd, the material sticks to the bottom of the centcr roller. 
whieh traıısports ıt into the second gap. Iıı this gap, thc material that remains on the 
center roller is subjectcd to evcn higher shear foree due to the higher speed of ıhe 
aproıı roller. This milling cyele can be rcpeatcd scveral tımes to maximize 
dispersion. The narrovv gaps (mcchanically or hydraulieally adjustcd from 500 lo 
aboui 5 pırı) betvveen Ihe rollers, combincd vvith the mismateh ııı angular veloeily of 
ıhe adjaccnt rollers. result in locally high shear forces vvitlı a short residence time. By 
using this processing method, formation of a condııctive pereolating netvvork al CNT 
concentralions belovv 0.1% by vveight vvas enabled in the as-prepared polymer 
compositcs. The thermal conductivity inereased linearly vvith nanotube conccntration 
to a maximum inerease of 60% at 5 vvt.% CNTs [20,21 ]. 
Wheıı dealing vvith thermoplastic mairices, vvhich are insoluble in aqueous or 
orgaııic media, melt processing is the preferable icchııique for fabricatiııg CNT-
based compositcs [22-24], The majör advantage of this method is that no solvcnt is 
employed to disperse CNTs. İn addilion. melt mixing is the most proıııising 
approaclı for llıc fabrication of CNT/polymer composites in industrial scale. İn 
general, melt proccssing involves thc mixing of polymer melt vvith CNTs by 
application of intense shear forces. Dcpending on thc final morphology/shape of the 
compositcs. the bulk samples can thcıı be processed by sevcral techniques, such as 
extrusion, injection molding and eompressioıı molding [25], 
Except the case of bulk compositcs, ınelt processing can also be utilized for the 
fabrication of composite fibers, ıhrough the melt spinning/dravving technique [22, 
26], Melt spinning is ıhe preferred method of manufacturc for polymeric fibers. The 
polymer is nıelıed and pumped Ihrough a spinnercı (die) vvith numerous holes (one lo 
thousands). The molten fibers are cooled, solidificd, and collectcd 011 a take-up 
vvheel. Stretching of ıhe fibers ın bolh thc molten and solid states provides for 
oricntation of ıhe polymer clıaiııs along the fiber axis. Polymers such as 
poly(ethylene tcrephthalatc) and nylon 6,6 are melt spun in high volumes. One of thc 
main dravvbacks of llıc melt processing method is considcred the potential of thermal 
degradation and/or oxidation of the polymeric mairix during the heatiııg period. 
As a versatilc altemative approaclı. in situ polymerization of vinyl ıııonomers in ıhe 
prescnce of CNTs has been extcnsively studied during the lası decadc [27-30]. The 
main advantage of this ıııethod is that it produccs chemically moditied lubes vvith 
grafled polymer chains, mixed vviıh free polymer chains. Moreover, due to the sıııall 
size of ıııonomers, llıc homogcııcity of thc resulting composite adduets ıs mueh 
higher tlıan mixing CNTs and long polymer chains in solution. İn this sense. ıhe 
ıııethod allovvs ıhe preparation of compositcs vvith lugh CNT vveıglıt fraetion. 
Concerning the preparation of anisotropic CNT polymer composites by in situ 
polymerization proeess, Kimura et al. [31] have nıixed styrene monomer vvith 
nanotubes and subjectcd thc suspension to a constani magnctic field of 10 T. By 
polymerizing the nııxture, the nanotubes vvere found to be kept aligned vvitlıin the 
polymer ıııatrix. Analogous expcrinıcnts vviıh an epoxy thermoset as a ıııatrix 
shovved that the thermal and electrical properties of the composites vvere 
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significanıly enhanccd by magnetic alignmcnl during proccssing [32]. İn an 
analogous work. Bauhofer and co-workcrs (33] dispcrscd MVVCNTs in an cpoxy 
system based on a bisphcnol-A resin and an amine cııriııg agenl. Tlıc application of 
both AC and DC eleetric fıelds during nanocomposile cııriııg vvas used to induce the 
formation of aligned conductive nanotube netvvorks bctvvecn tlıc eleetrodes. The 
netvvork strueture formcd in AC fıelds vvas found to bc more uniform and more 
aligned comparcd lo that in DC' fıelds. 

2.2 Nove l a p p r o a c h e s 

2.2.1 C N T - b a s e d m e m b r a n e s and netvvorks 

A very versatile approach. the layer-by-laycr (LBL) approach involves building up a 
compositc film by altcrnate dipping of a glass substrate into a dispersion of CNTs 
and a polymer solution. This protoeol results in the adsorption of CNT and polymer 
monolayers onto the glass surfacc and ılıe formation of a composile filııı vvith 
thickness in ıhe pm scale [34,35], İn order to iıııprove Ihc structural integrity of the 
film. chemical crosslinking can be induccd by heating at 120 C and/or using 
bifunctional rcagents, such as glularaldclıydc [36], This approach provides 
multifunctional composites vvith layered strueture. This method has significant 
advantages as thickness and nanotube'polymer ratio can easily be controlled and 
very-high nanotube loading levels can bc obtained (about 50 vvt°o). The only 
dravvback is that it is a relatively slovv process. Such LBL-assemblcd composites 
have shovvn potential applicalions, such as transparcııt and flexible conductors [37], 
sensors [38], and neural intcrfacc eleetrodes [39], 
İn order to prepare CNT polymer composites vvith a high CNT loading. independeııl 
groups have studied the impregnation of organic thermosetting prepolymers [40] and 
polymers [41] into ılıe porous macroscopic shccts of randomly entangled CNTs, 
called buekypapers. The latter can bc prepared by filtration of citlıcr surfactant-
stabilized CNT suspensions or oxidized CNT material ın vvater [42]. The thickncss 
of these CNT preforms raııgcs bctvvecn 50 and 200 pm, vvhcrcas the porosity is 
about 75%. Tlıc intcrcalation process could be obtained by siıııply soaking the 
nanotube shccts in polymer [41] or cpoxy-bascd prepolymer solulions [40]. The 
resulting polymer-intercalatcd shccts displayed improvements ııı Young's modulus 
and tensile strength, comparcd to pristinc CNT shccts as vvcll as tlıc ııcat matrix. A 
similar impregnation leehniquc vvas dcınonstrated by VVaııg and eo-vvorkers [43]. 
They also prepared buekypapers, but impregnated an cpoxy-lıardcncr blend inlo their 
free pores by a filtration process aloııg the thickness dircction. To rcducc the 
viscosity, the blend vvas slightly diluted vviılı acctonc (ratio of cpoxy prepolymer to 
acetone about 70:30). A hol press ıııolding process vvas used for cııriııg ılıe final 
nanocomposiles having high CNT loading (up to 40 wt%). The research results 
shovved that the proposed buckypaper/rcsin infiltration approach is quite suilable for 
the fabrication of nanocompositcs vviılı controllable ııanostructurc and high CNT 
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loading, which are ınıportant for the developmeııt of high perfonııance nanotubc-
bascd composites. 
İn all the aforemcntioned eases, thc oricntation of the carbon nanostructures wıthin 
the composites is random. 
To maximize the translation of individual nanotube mechaııical and plıysical 
properties to ıhe macroscopic film level, it is attractive to align llıc CNTs in onc in-
planc direction. The groups of Colbert and Wang. independeııtly, reported the 
fabrication of such C'NT slıeets, whiclı wcre produced by fılırating sıngle-walled 
CNT suspensions in a I7.3T magnctie fıeld [42, 44). İn addition, they stııdied the 
electrical, thermal and mcchanical properties of the neat buckypapers as wcll as of 
their polymer compositcs. İn thc nanocomposites. Ihe CNT voluıııe loading was 
about 50% for aligned composites and 25 30% for random composites. Iı has lo be 
stated that thc magnetic alignmcnl nıetlıod can not be widcly applicd since thc high 
magnetic fıeld makes llıc broad application of ıhis proeess inconvcnient and thc 
probleıııs of nanotube vvavincss and agglomcration are ııol easiiy resolved. 
In an alternative approaclı, Liang and co-vvorkers [45) fabricatcd CNT-sheet-
reiııforced bismaleimide (BMI) resin nanocomposites witlı high concentrations (60 
wt%) of aligned tııbes. Applying simple mcchanical stretehing and prepregging (pre-
resin impregnation) processes on commcrcially available slıeets of randomly 
dispersed millimetcr-long MWCNTs lead to substantial alignmcnl cnhancemcnt of 
the carbon nanostructures as well as high packing deıısity of nanotubes in thc 
resultant nanocomposites. İn the first stage, Ihe aulhors used a simple mcchanical-
streteh ıııethod to align the carbon nanostructurcss in the buckypaper shcets. For 
examplc, for a 40%- stretehed CNT sheet (i.e., the post-streteh sheeı was 40% longer 
than the pre-streteh sheet), llıc degree of alignmcnt of the CNT sheet vvas shovvn lo 
be dramatically improved. 
Load carryiııg aloııg tlıe alignment direction slıovved improvements froın ıhe post-
strctclıing samples. The mcchanical properties of the neal MWCNT shcets of 
dilferenl streteh ratios vvere measured. Tlıe tensile strength at break and Young's 
modulus of a randomly dispersed CNT sheeı (the control sample) vvere 
approxiıııatcly 205 MPa and 1.10 GPa, respeetively. During stretehing, thc 
MWCNTs self-assembled and aligned thcmsclves aloııg the load direction. Thc 
MWCNT rope sizcs inereased and the packing density becanıc higher compared to 
pre-stretehed MWCNT shcets. Aloııg thc alignmcnt direction, the mechaııical 
properties vvere signifıcantly improved. The tensile strengihs inereased to 390, 508 
and 668 MPa for the 30%. 35%, and 40% stretehed samples. corresponding to 90%, 
148% and 226% improvements, respeetively. Ihe post-strcıch Young's modulus 
measurements along the alignment direction shovvcd even morc dramatic 
improvements, from 1.10 GPa for the randomly dispersed sheet (pre-streteh) to 
11.93, 18.21 and 25.45 GPa, respeetively. Iıı a subsequent slep, Ihe CNT dry perfonıı 
vvas impregnatcd into a BMI resin solution in acetone, under pressurc conditions. 
C'uring of the resulting prepreg rcsulted in superstrong as vvell as conductive 
composite films. 
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Conceming the mechanical properties of the composites, ıhe tensile strengih of ıhc 
randomly dispersed MVVCNT BMI compositc (the control sample) svas 
approximatcly 620 MPa and the Young's modulus vvas 47 fîPa. After stretchıng to 
iıııprove alignment and nanotube packing, tlıc tensile strength aııd Young's modulus 
of the 30%-stretched CNT/BMI compositc werc 1600 MPa and 122 CiPa. 
respeetively. VVhcn the streteh ratio inereased to 35%, the tensile strength and 
Young's modulus inereased rcspcclively to 1800 MPa aııd 150 GPa. The tensile 
strength and Young's modulus of the 40%-stretchcd MW('NT BMI composile vvere 
as high as 2088 MPa and 169 GPa. respeetively. 
Unprcccdcntcdly high electrical conductivity vvas also rcalized in the strelchcd-
MVVCNT BMI composites. The clcctrical conductivity along the alignment dircction 
of the CNTs vvas significantly higher than that of pre-stretehed control samples (915 
S cm1). Aıı incrcasing degree of alignment raised the clcctrical conductivity: 1800 S 
eııı' for ılıe 30%-stretched spccimcn, to 3000 S cm1 for ılıe 35%-strctchcd 
spccitııeıı, and 5500 S cm 1 for tlıc 40%-stretched spccimcn. Tlıcse high conductivity 
measurements vvere attributcd to: i) high concentrations of MWCNTs ııı the 
compositc samples (60 wt%), ii) millimctcr-long MVVC'NTs vvithout 
funetionalization that preservcd iniriıısic clcctrical conductivity, and ııi) dense 
packing of MVVC'NTs İcading lo better contacts among nanotubes. 
Reccntly, the same group reported ılıat chemical funetionalization of the CNT shccts 
by cpoxidation reaction - prior to impregnation step - improved further ılıe 
mcchanical properties of Ilıe CNT/resin compositc membranes [46], l'lıc tensile 
strength and Young's modulus of funetionalized random CNT-sheet/BMI 
nanocompositcs reached 1437 MPa and 124 GPa, respeetively, vvhich arc about tvvo 
tııııes greater than those of pristinc random CNT-shcet BMI nanocomposiles 
previously reported [45], For funetionalized 40%-stretch aligned CNT-sheet/BMI 
nanocompositcs, the tensile strength and Young's modulus reached 3081 MPa and 
350 GPa. respeetively. These valucs arc 48 and 107% higher över ıhose of pristinc 
40%-stretch CNT-shcet BMI nanocompositcs. Such CNT-based polymer composilcs 
have cxhibitcd Ilıe highest valucs of tensile strength aııd elastic modulus, among the 
reported data of literatüre. 
Alternativcly, for producing buekypapers vviılı long and aligned CNTs, indcpcııdcııt 
groups |47,48] developed a sophisticated method, called ılıe "domino pushing 
process' siarting vviılı a carpet of aligned arrays of CNTs (törest). The aligned multi-
vvalled CNT anays vverc fabricatcd by a chemical vapour deposition (CVD) method. 
AII CNTs in the aligned CNT arrays are considered to bc loııg and extcnd from Ihc 
bottom to ıhe top. formıng a thick CNT forest staııdıng on the silicon substrate I lıc 
'domino pushing' method conıpriscs the follovv ing three steps: 
(a) The CNT array is covcrcd vviılı a piece of microporous membrane aııd ali Ilıe 
CNTs of ılıe CNT array arc forccd dovvn lo one dircction by pushing a cylindcr 
vvhich is placcd upon ılıe CNT array vvith conslaııt pressure. Thus, ali CNTs in Ilıe 
CNT anay form an aligned buckypapcr. 
(b) Ilıe aligned buckypapcr is pcclcd off froııı Ilıe silicon substrate vvith the 
membrane. and 
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(c) Liquid solvcnl is spread on Ihe microporous membrane so the aligned 
buekypaper ean be peeled ofT from the membrane easily. 
These aligned CNT buckvpapers willı conlrollable structure exhıbıt many potential 
applieations, such as sııpercapacıtor electrodes |47] as well as dry prcforms lor 
polymer impregnation [48], Due to the alignmcnl of the carbon nanostructures, the 
'domino puslıing' approach has showıı great potential in producing CNT compositcs 
vvith strengtlı and stiffncss superior to eurrent commercial composites. 
By using a sophisticated spinning proeess. Fan and co-vvorkers |4 l)| developed a 
method to form continuous CNT shcets by directly dravving CNTs fronı super-
aligncd CNT arrays. İn this manner, tlıe carbon nanostructures can be joined end to 
end by van der VVaals interaetions to fonn a continuous and aligned CNT sheet. 
Many of these continuous and aligned CNT slıeets can be stacked together lo makc a 
CNT preform vvith thickness on a centimetcr scale. In a subscqucnt study of the same 
group. such CNT prcforms have been used as structural reinforccmcnts for 
fabricating CNT/epoxy composite lilms by Vacuum-Assistcd Resin Infıltration 
(VARI) ıııethod [50]. Composite films vvitlı CNT vveight fraction -8% exhibitcd 
Young's modulus valuc of about 11 CiPa (347% improvement), vvlıercas llıc 
correspondıng valuc for tensile streııgth vvas about 130 MPa (50% enhanccment). 
Analogous experiıııents have been receııtly performed by using Resin Transfer 
Molding (RTM) technique [511. RTM ınvolves placing a textiie preform into a mold. 
injecting tlıe nıold vvith a liquid resin at lovv injection pressure, and curing the resin 
lo form a solid composite. RTM is a simple proeess that can makc compositcs vvith 
large sizes and complex shapes vvitlıin short eyele tiıııe and al lovv cost and can be 
applied to ıııany kinds of lovv-viscosity thermosetting polymers. These CNT/epoxy 
composites slıovved significantly improved mechaııical and electrical properties vviıh 
Young's modulus up to 20.4 (îPa, tensile strenglh up to 231.5 MPa. and electrical 
conductivity up lo 13000 S/m. 
A controlled. effıcicnt and cost-elTective method to produce CNT/polymer 
composites, in vvlıich ıhe density and position of the tubes vvithin thc composite can 
be controlled, vvas developed by independent groups. Iıı thc firsl step, CNTs vvere 
grovvn by chemical vapor deposition on pre-patterncd templates in ıhe fonn of either 
aligned dense arrays (forests) [52,53], periodie arrays [54] or spongcs [55], These 
CNT netvvorks vvere Ihen incorporated into a polymer matrix by spin coating a 
curable prepolymer lilm on the as-grovvn tubes. Such polymer compositcs shovved 
electrical resistivity comparable to pure CNT scalTolds. This controlled method of 
producing free-standing nanotube polymer composite films represents aıı effıcicnt 
method of eombiııing ıhese materials for potential flexible electronic applications in 
an ıncxpensivc and scalable manner. İn an analogous processing stralegy, Valetıiıni 
et al. [56] used eleetrodeposited CNTs as templates for thc preparation of seını-
iranspareni conductivc films by infiltration of methyl methacrylate and subsequent 
polymerization into the l'rec pores of the CNT film. 
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2.2.2 C N T - b a s e d f ibers 

İn a different approach for preparing CNT/polymer composites, rescarchers lıave 
focused their elTorts in Ihe fabrication of composite miero- or nano-fibers. Fiber 
produetion tcchniqucs are besi suited for obtaining aligned lubes within the polymer 
ınatrix, thus providing super-stroııg composite materials. 
Apart from the traditional melt spinning method discusscd above, composite fibers 
can also be produccd by solulion-based processing. such as the coagulation-spinning 
method. İn the vvork of Vigolo el al. [57], SVVCNTs vvere dispersed homogeneously 
in a surfactant solution. Nanotube aggregation vvas obtaincd by injeeting the CNT 
dispersion iıılo a rotating aqueous balh of PVA, such that nanotube and PVA 
dispersions flovvcd in the same direction at the point of injection. Due to thc 
tendeney of thc polymer chains to replace surfactant molecules on the graplıitic 
surface, ıhe nanotube dispersion vvas destabilizcd and collapsed to form a liber. 
These vvet fibers could then be rctricved from ıhe balh, rinsed and dried. Signifıcant 
rinsing vvas used to remove both surfactant and PVA. Shear forces during the flovv 
lead to nanotube alignmenl. These fibers displayed tensile moduli and strenglh of 9 
15 (îPa and -150 MPa, respeetively. 
Tvvo years later, thc same group developed a modifıcd protoeol in order to cnhance 
further thc tensile behaviour of Ihe CNT fibers eontainiııg sıııall amounts of polymer 
[58], The authors observed Ihat the mcchanical properties of these fibers could bc 
sıgnifıcantly improved by stretehing vvhen vvet. This tended to align ıhe nanotubes 
further. rcsultıng ııı moduli of -40 (iPa and strenglhs of up lo 220 MPa. Using 
sıılvcnts that possess lovver chemical affinıty vvith the polymer appcarcd to yield 
betler SWNTs alignments. Thc authors hypothcsized that in a poorer solvent there 
arc less slidiııg effects and thai ıhe cohesion of llıc nanotubes-polymer ııetvvork is 
betler vvithiıı tlıe fıbrilar structurc. 
Uıilization of denaturated single-straııded DNA as a surfactant for the preparation of 
the CNT dispersion gave poorer mcchanical results. For stretehed CNT/DNA/PVA 
fibers. the tensile moduli and strenglh vvere -19 GPa and -125 MPa, respeetively 
[59], In ıhe mcantime, the coagulation-spinning method vvas further optimi/ed by 
Baughman and co-vvorkers [60], They injectcd the SVVCNT dispersion into the 
center of a coflovving PVA/vvater stream in a elosed pipe. The vvet fiber vvas then 
allovved to flovv ıhrough the pipe beforc being vvouııd oıı a rotating maııdrel. Flovv in 
ıııııre controllable and ıııore un i form conditions in the pipe resulted in morc stable 
fibers. Crucially, vvet fibers vvere not rinsed to remove most of PVA (final SWCNT 
vveight fraction -60%). This resulted in large incrcascs in Young's modulus and 
strength to 80 and I .X GPa, respeetively. 
By adopting llıc protoeol of Vigolo et al. [57], Poulin and co-vvorkers [61 ] used a 
hot-dravving treatıııeııt, a concept ıııspired froııı textile tcclınologics, to improve thc 
properties of CNT/PVA fibers. Thc authors have shovvn that single- and multi-
vvallcd CNT-based fibers (contaııımg cqual amounl of CNTs and PVA polymer) 
could be dravvn at temperatures above the PVA glass transıtion temperature (-180 
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°C), resulting in improved nanotube alignment and polymer crystallinity. The kıtter 
has been shown to be critical to enhancing stress transfer between nanotubes and 
pulymer in compositc materials These so-called hol-stretehed fibers exhibited 
valucs of elastic moduli betwcen 35 and 45 GPa and tensile strcngths belween 1.4 
and 1.8 GPa. respeetively. The higher strain-to-failurc valuc was estimated about 
11%, whereas the toughness was about 55 J/g, vvhich is significantly higher than the 
toughncss of Kevlar. 
A sophisticated method for obtaining high strength polymer fibers is gel spinııing. 
Soıııc lıigh-strength polycthylene and aramid fibers are produeed by gel spinnıng. 
The teclınique depends on isolating individual chain ıııaeromolecules in the solvent 
so that intermolccular entanglements arc minimal. Entanglements make chain 
oricntation nıorc difficult, and lower ıhc strength of ılıe linal produei. Noi 
completely separated, as llıcy would be in a true solution, ılıe polymer chains are 
botınd logetlıcr at various points in liquıd crystal form. This produces strong ıntcr-
chain forces in the resulting fılamcnts thal can significantly inerease tlıc tensile 
strength of ılıe fibers. Iıı their scminal studics, the groups of Kumar (62] and VVang 
[63] studied indcpendently the fabrication of CNT/polymer fibers by gel spiııning 
technique. The CNT/polyıııer blend was not in a irue liquiıl state. İn the form of a 
precisely-heated gel is processcd by an extrudcr ılırough a spinncreı. The extrudatc 
was drawn tlırough the air and then eoolcd in a batlı of bad solvent. Tlıc cnd-result is 
a fiber with a high degree of moleeular oricntation, and therefore exceptional tensile 
strength. In addition, the liquid crystals arc aligned along ılıe fiber axis by Ihe slıcar 
forces during exlrusioıı. I hc modulus and the tensile strength of the PVA/CNT (3 
wt%) compositc fiber vvas 40 and 20% higher than that of the control PVA gel spun 
fiber, respeetively [62], 
Using a siıııilar protoeol, CNT/polymer solulions lıave been spun into fibers using a 
dry-jel vvet spinning techniquc [64-66). This vvas achievcd by extrudiııg a hot 
CNT/polyıııer solution througlı a cylindrical dic. Tlıc extrusion jet vvas placcd a 
sınall distance above the coagıılation bath, vvhich is maintaincd al rooııı temperature. 
The nascent fibers desceııd inlo tlıc liqııid, pass uııdcr a guide and procced in the 
bath vvhilc undergoiııg streteh. Then, they are vvithdravvn from tlıc bath and vvound 
up. Signifıcant mechanical property inereases vverc recorded for the compositc fibers 
comparcd vviıh tlıc control samples vvith no CNT reinforcement. I lıc tensile modulus 
and tensile strength of the CNT/polyacrylonitrilc compositc fiber (10% CNT vveiglıl 
fractioıı) vvere higher than the valucs for ılıe neat polymer fiber by approximately 
100 and 45%, respeetively [66], 
Another method used reccntly to form conıposite-based fibers from solulion is 
elcctrospinning. This teclıniquc involves electrostatically driving a jet of polymer 
solution out of a nozzle onto a metallic countcr-elcctrode. Iıı 2003, tvvo groups 
indepeııdeııtly deseribed eleetrospinning as a nıcthod to fabricate CNT polymer 
composile fibers [67,68], Compositc dispersions of CNTs in either l'AN or PEO in 
DMF and ethanol/vvater, respeetively. vvere initially produced. Eleetrospinning vvas 
canied out usiııg air pressure of 0.1 0.3 kg/cm lo force the solution out of a syringe 
0.5 mm in diameter at a voltage differenee of 15 25 kV vviıh respecl lo Ihc collector. 
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Charging tlıe solvent caused rapid cvaporation resulting in tlıe coalescence of ıhe 
compositc ıııto a fiber vvhich could bc collected from ılıe stecl plate. f ibers wilh 
diameters bctwccn 10 nm and I pm could be prodııced in tlıis lashion. 
Iıı an alterııativc approaclı, CNT fibers were prepared by the "dirccl spinning' 
ıııethod from a CVD reactioıı zonc [69], Such CNT fibers cxhibited diameters of 
about 10 um and deıısity values bctvvcen 0.3 and 1.1 g/cm' The tensile strenglh of 
the resulting CNT fibers vvas estimated about 9 GPa [70], Such aligned fibers of 
CNTs have been imprcgnatcd vviıh epoxy [71] in order to improvc thc load-beariııg 
capabılity of CNTs inside fibers. Iıı thc vvork of VVındle and co-vvorkers [71 [, CNT 
fibers having tensile strenglh -0.55 GPa and modulus 22 GPa vvere infıltratcd vvith 
an epoxy monomer/curing ageni mixture vvithiıı a special mould. Tensile and 
compression tests shovved that the compositc stiffness and fiber volume fraclion arc 
fully rclalcd parameters. Morcover, on the assumptioıı that the specimcns arc 
uııidircclional compositcs, llıc ultimatc tensile strenglh ofCNT-fiber composites vvas 
found to be 90% of the valuc predieled by the simple rule of mixtııres. Composites 
vvitlı CNT volume fraclion of aboııl 27% exhibited stiffness aııd tensile strenglh 
values 18.8 GPa and 253 MPa. respeetively. 
Iıı a sımilar approach, Xic and co-vvorkers [72] have synthcsizcd CNT films by CVD 
method. The reticulatc arehiteeture of the nanotube bundles shovved enhanccd 
potential for fabricating super-strong polymer composites, due lo its advantage 011 
evenly delivering load over a large interfacial area. Iıı a recent study, ıhe same group 
fabricateıl composite fibers vvitlı enhanccd tensile streııgtlı and modulus [73], llıc 
CVD-grovvn CNT filıııs vvere firstly splil into narrovv strips. After tlıe intercalalion of 
cither epoxy prepolynıcr or PVA by solution infiltration proeess, they vvere 
fabricateıl into fibers througlı a tvvısting proeess. Finally, thc polymcr-intercalatcd 
fibers vvere cured or dehydrated in an öven al elevated temperature. The strenglh 
values for epoxy- and PVA-inliltrated fibers ranged froııı 0.9 to 1.6 GPa and 0.7 to 
1.3 GPa, respeetively. Concerning the elastic modulus values for the epoxy- and 
PVA-infiltrated fibers. these ranged from 30 to 50 GPa and 20 ııı 35 GPa, 
respeetively. 
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