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Abstract

In this study, reduced graphene oxide (rGO) reinforced composites with aluminium matrix were fabricated by using
powder metallurgy method by current assisted sintering (ECAS). The average grain size of aluminium used in the
produced samples is 20 microns and composite materials were obtained by means of 2 to 5 layers of reduced graphene
oxides. For this purpose, pure aluminium, 3%, 8% and 16% rGO doped composite materials were produced by ECAS
method under 2000A/14 min conditions. Scanning electron microscopy (SEM) and X-ray diffraction analysis (XRD)
techniques were used for the characterisation of the composites. Corrosion tests were also carried out to determine the
electrochemical behaviour of the composites. Aluminium matrix composite structures with homogeneous distribution
were obtained with increasing rGO reinforcement. The presence of rGO phase was also confirmed by XRD analysis. As
a result of electro chemical tests, it was determined that corrosion resistance increased with increasing rGO reinforcement.
It was revealed that the material with the highest corrosion resistance was obtained with aluminium matrix composite
material containing 16% rGO. However, the highest hardness value in composite materials was found in the composite
material containing 3% rGO, while the optimum result in terms of wear resistance and friction coefficient was reached in

the composite material with the lowest graphene oxide content (3% rGO).
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Elektrik Akim Destekli Sinterleme Yontemiyle Aliiminyum Matrisli
Rgo Takviyeli Kompozitlerin Gelistirilmesi

0z

Bu ¢alisma da toz metalursiji yonteminden faydalanarak aliiminyum matrisli indirgenmis grafen oksit (rGO) takviyeli
kompozitler akim destekli sinterleme yontemi ile (ECAS) iiretilmistir. Uretilen numulerde kullamlan aliimiyumun
ortalama tane boyutu 20 mikron olup 2 ile 5 tabakali indirgenmis grafen oksitler aracili ile kompozit malzemeler elde
edilmistir. Bu amagla saf aliiminyum, %3, %8 ve %16 rGO katkili kompozit malzemeler ECAS yo6ntemi ile 2000A/14 dk
sartlarinda iiretilmistir. Uretilen kompozitlerin karekterizasyonu i¢in taramal1 elektron mikroskobu (SEM) ve X isinlari
kirmim analizi (XRD) tekniklerinden faydalanilmistir. Ayrica kompozitlerin elektro kimyasal davranislarini belirlemek
amaciyla korozyon testi yapilmistir. Artan rGO takviyesi ile homojen dagilima sahip aliiminyum matrisli kompozit
yapilar elde edilmistir. rGO fazinin varligi XRD analizi ile de dogrulanmistir. Elektro kimyasal testler sonucunda artan

rGO takviyesi ile korozyon dayaniminin arttig1 tespit edilmistir. En yiiksek korozyon dayanimina sahip malzemenin de
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%16 1GO iceren aliminyum matrisli kompozit malzeme ile elde edildigi ortaya konmustur. Bununla birlikte kompozit
malzemelerde en yiiksek sertlik degeri %3 rGO igeren kompozit malzemede oldugu, asinma dayanimi ve siirtiinme

katsayisi agisindan ise optimum sonuca yine en diisiik grafen oksit iceren (%3 rGO) kompozit malzemede ulagilmustir.

Anahtar kelimeler: Aliiminyum, rGO, ECAS, Sinterleme, Korozyon, Asinma

1. Giris

Aliiminyum, kimyasal sembolii Al olan ve 13 numarali atomu bulunan bir metaldir. Dogada
genellikle bauxit ad1 verilen bir mineral igerisinde bulunur ve bauxit madenciligi ve islenmesi yoluyla
elde edilir (Compston et al., 2004). Bu metal, hafifligi, iletkenlik 6zelligi, korozyona direnci ve
sekillendirilebilirligi ile bilinir (Aluminium - Element Information, Properties and Uses | Periodic
Table).

Aliiminyumun genis kullanim alanlar1 ve avantajlari, endiistriyel ve tiiketici ihtiyaglarmni
karsilamak i¢in 6nemli bir malzeme haline gelmesini saglar (Callister & Rethwisch, 2018).

Grafit: Karbon bazli bir mineral olan grafit, atomlar aralikli yatay katmanlar halinde diizenlenmis
alt1 karbon halkasindan olusan katmanli bir yapiya sahiptir. Oktahedral veya tetrahedral sistemde
kristallesen elmaslarin aksine, grafit altigen sistemde kristalleserek bu element formlar1 arasinda
belirgin bir yapisal varyasyon sergiler. Dimorfik c¢iftler genellikle benzer fiziksel 6zellikler sergiler;
ancak grafit ve elmas s6z konusu oldugunda kayda deger farkliliklar ortaya ¢ikar. Grafit dogal olarak
olusan, koyu griden siyaha kadar degisen renklerde, opak ve son derece yumusak (Mohs dlgegine
gore 1 1/2 puan) bir yapiya sahipken, elmaslar seffaf ve renksiz olabilir ve olaganiistii sertlikleriyle
taninirlar. Grafit ayrica yagh bir doku sergiler (Bi et al., 2023).

Grafen oksit, karbon ve oksijen atomlarindan olusan bir karbon nanomateryalidir. Bu materyal,
grafenin oksitlenmis bir formudur ve grafenin bir tiirevidir (Flora et al., 2023). Grafen, tek atom
kalinliginda karbon atomlarinin diizenli bir sekilde diizlem halinde bir araya gelmesiyle olusurken,
grafen oksit ise grafen yapisinin bazi karbon atomlarinin oksijen atomlartyla yer degistirmesi ya da
oksijen gruplarinin grafen tabakasinin iizerine yerlestirilmesi sonucu elde edilir (Edokali et al., 2023).

Dogal grafit ogiitiilerek saf hale getirilir ve sonra oksitlenme islemine tabi tutulur. Bu islem,
grafen tabakalariin oksitlenmesini saglayarak grafen oksit olugturur (Rudenko et al., 2023). Olusan
grafen oksit yikanarak temizlenir ve ardindan kurutulur. Uretilen grafen oksit érnekleri daha sonra
incelenerek 6zellikleri belirlenir. Grafen oksit liretimi karmasik bir siire¢ olup, son {iriiniin 6zellikleri
iiretim adimlarina ve kullanilan tekniklere bagli olarak degisebilir (Le et al., 2023).

Grafen oksit, grafit tabakalarinin oksitlenerek ayrilmis tek katmanli bir forma
dontismesidir(Schniepp et al., 2006) . Bu materyal, genellikle karbon ve oksijen atomlarindan olusur
ve genellikle C:O orani1 3'ten diisiiktiir, tipik olarak ise yaklagik olarak 2'ye yakin bir orana sahiptir.
Grafen oksit, gesitli fonksiyonel gruplari igerir (Kerli et al., 2017).

Grafenin biiyiik miktarlarda tiretimi igin O6ne ¢ikan bir yontem, kimyasal proseslerle iiretilen
grafen oksidin farkli yontemlerle indirgenmesidir (Chen et al., 2010). Verimli iiretim igin diisiik
maliyetli grafit hammaddelerinin tercih edilmesi, ayn1 zamanda elde edilen grafitin suya kars1 ¢ekim
giiclinli artirarak stabil ¢ozeltiler hazirlama imkani tanir.Bu yontem, grafenin dlgeklendirilebilir ve
maliyet etkin olarak iiretilmesini saglar (Bianco et al., 2013).

Grafin oksitin indirgenmesi, oksijen igeren gruplarin parcalanmasiyla grafin oksidin yalnizca
karbon igeren bir forma doniisiimiinii ifade eder. Grafin oksidin indirgenmesi sadece yuksek
sicaklikla gerceklestirilerek miimkiindiir, bu isleme termal tavlama yontemi adi verilir. Grafinin ilk
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aragtirma asamalarinda, ani 1sitma (2000 °C>) yontemi grafen oksitin eksfoliasyonu igin
kullaniliyordu. Ani 1sitilan grafit oksit tabakalar1 arasinda CO ve CO2 gazlarinin olusturdugu basing,
eksfoliasyonu sagliyordu. Bu yontemde eksfoliye edilen tabakalar, dogrudan grafen olarak
adlandirilabilir ¢iinkii ani 1sitma islemi oksijen i¢eren gruplarin ayrismasini ve gaz halinde grafin
oksit tabakalarindan uzaklagsmasini saglayarak bir indirgeme islemi gergeklestirir. Bu yontem, hem
eksfoliasyon hem de indirgeme sagladigi i¢in baslangicta avantajli gibi goriinse de, iiretim
miktarlarinin az olmasi ve yiiksek sicaklikta grafin tabakalarmin kismen bozulmasi gibi nedenlerle
tercih edilen bir yontem degildir (Schniepp et al., 2006).

Grafin oksitin grafene indirgenmesi siirecinde, gorsel olarak renkte kahverengiden siyaha dogru
bir degisim gozlemlenir. Bu degisim, oksijen igeren gruplarin grafin oksit yapisindan uzaklagsmasiyla
baglantiidir (Fernandez-Merino et al.,, 2010). Bu siire¢ ayn1 zamanda aglomerasyona, yani
partikiillerin bir araya gelerek kiime olusturmasina da neden olabilir. Cozeltinin rengindeki degisim,
oksijen oraninin azalmasi ve iletkinligin artmasi gibi faktorlerle iliskilidir. Bu degisimler, indirgeme
isleminin ne 6l¢iide gerceklestirildigine dair birer gdsterge olarak kabul edilir. Ornegin, daha az
oksijen icerigi ve artan iletkenlik, grafen oksitin grafige indirgenmesinin gergeklestigini isaret
edebilir (Chua & Pumera, 2014).

Cesitli kimyasal yontemler, grafen oksitin indirgenmesi i¢in kullanilan farkli indirgeyici ajanlari
icermektedir. Bu yontemlerin arasinda hidrazinler, borhidritler, aliiminyumbhidritler ve siilfiir igeren
maddeler gibi bir dizi se¢enek bulunmaktadir. Bunlarin yam sira, ¢evre dostu yaklagimlarin bir
parcasi olarak askorbik asit gibi maddeler de grafen oksitin indirgenmesinde tercih edilmektedir. Bu
farkli indirgeyici maddeler, grafen oksit yapisinin indirgenmesi siirecinde kullanilarak, grafinin
Ozelliklerinde ve son uygulamalarda sagladig1 etkilerde farkliliklar ortaya ¢ikarabilir (Chen et al.,
2010; Fernandez-Merino et al., 2010).

2. Deneysel Calismalar

Bu caligmada, aliiminyum matrisli rGO takviyeli kompozitlerin iiretiminde elementel tozlar
kullanilarak hazirlanan toz karisim elektrik akimi destekli sinterleme (1400-2000A/14 dak)
yontemleriyle iiretilmistir. Uretimi gergeklestirilen numunelerin, SEM gériintiileri ile mikroyapilari,
kantitatif noktasal EDS analizleri ve x-1s1n paternleri ile faz yapilari, vickers mikrosertlik testleri ile
sertlik degisimleri, ball on disc yOntemiyle asinma oOzellikleri ve elektro-kimyasal korozyon
calismalari ile korozyon 6zellikleri tespit edilmistir. Elde edilen kompozit kaplamalarin hem yiizey
hem de kesitleri mikroyapisal olarak incelenmistir. Bu amagla SEM (Jeol JSM-6060 LV) cihazlar
kullanilarak gériintiileme yapilmistir. Mikrosertlik 6lgtimit WILSON HARDNESS 402M VD marka
model cihaz kullanilarak yapilmistir. Kompozit kaplamalarda elde edilen kompozit yapilarin
fazlarmin belirlenmesi i¢in RIGAKU D MAX 2200 PC marka X-isinlar1 difraktometresi
kullanilmistir. Korozyon 6l¢timleri, oda sicakliginda, Gamry marka bilgisayar kontrollii test cihaziyla
yapilmistir. Deneyler, {i¢ elektrot teknigi kullanilarak bir deney cam hiicresinde gerceklestirilmistir.
Korozyon testlerinde %3,5'lik bir NaCl ¢6zeltisi kullanilmistir. Numunelerin nihai seklini almasi ve
ECAS teknigiyle iiretim icin bu haznelerde sekillendirme isleminin gergeklestirilmesi amaciyla
tasarlanmis olan sekillendirme kaliplari, talasli imalat yontemleriyle tiretilmistir. Kaliplar, AIST 4140
malzemesinden yapilmis olup matris ¢ap1 30 mm ve yiiksekligi 45 mm dlgiilerindedir. Uretim sonrasi
elde edilen numuneler, 5 mm kalinlik ve 30 mm ¢apta nihai sekle sahiptir.

Bu ¢alismada Aliiminyum ile indirgenmis Grafen oksit bir bilesik olusturacak sekilde tasarlanmis
ve igerigine %3, 8 ve 16 oraninda rGO ilavesi yapilarak 6zelliklerindeki degisim incelenmistir.
Uretimi gergeklestirilen numunelerin kompozisyon araligi Tablo 1°de verilmistir. Kullanilan grafen
oksit tozlarinin ortalam tane boyutu 20 mikrondur. Ayrica iiretim asamasinda kullanilan pres ve gii¢
kaynag1 sekil 1°de gosterilmistir.
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Tablo 1. Uretim agamasinda kullanilan tozlar ve agirlika dagilimlar

Numune Elementlerin % Dagilimlari
(Agirlikga %)
Al rGO
100
97
92
84 16

A~ wN

AR TORL

B “av,ﬁ__ e - uB

Sekﬂ 1. ijre’&m asaniésmda kullanilan malzemeler a) Pres makinesi ) Gii¢ kaynag1

3. Deneysel Sonuglar

Sekil 2’de saf aliiminyum ve %3, %8 ve %16 rGO takviyeli kompozit malzemelere ait SEM
goruntuleri gorilmektedir. SEM goriintiileri incelendiginde artan rGO takviyesi ile birlikte daha fazla
rGO karbon yapisi i¢ine girmis ve homojenligin arttig1 goriilmiistiir. Beyaz agik renkli parlak goziken
alanlar aliminyumu gosterirken siyah koyu renkli alanlar da karbonu yani rGO’yu ifade etmektedir.

ECAS teknigiyle hazirlanan, elementel tozlarin homojen karisimiyla elde edilen saf Aliiminyum
ve GO takviyeli kompozit malzemede olusan farkli fazlari belirlemek i¢in X-1511 difraksiyon
yontemi kullanilmistir. Sekil 2' de saf aliiminyum ve sirasiyla %3, %8 ve %16 rGO takviyeli
kompozitlerin XRD analizleri sunulmustur.

Sekil 3. de verilen XRD analizi incelendiginde saf Aliiminyum i¢in farkli diizlemlerde alimunyum
pikleri yer almaktadir. Kompozit malzemeler i¢in bir degerlendirme yapildiginda ise yaklasik 2
teta=25 derecede grafite ait piklerin varligi grafen oksit varligin1 dogrulamaktadir. Kompozit
malzemelerde artan rGO miktari ile birlikte 25 derecede yer alan grafit piklerinin siddetlerinin arttig1
anlasilmaktadir. Ozellikle agirlikga % 8 rGO (0,25g) igeren ve daha yiiksek konsantrasyonlarda grafit
piklerinin daha belirgin hale geldigi goriilmektedir. Bu durum da daha fazla grafen oksitin aliminyum
matris icerisine girdigini dogrulamaktadir. Grafen oksit takviyesi ayn1 zamanda farkl diizlemlerdeki
aliiminyum piklerinin siddetinin de azalmasina sebep oldugu gériilmektedir. Ozellikle (111) ve (220)
diizlemlerinde bu pik siddetlerinde ki azalma bariz bir sekilde gortlmektedir.
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Sekil 2. Aluminyum alagim ve rGO takviyeli kompozit malzemelerin mikroyap1 goriintiileri a) Saf Al b) %3 1GO-
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Sekil 3. Saf Aliiminyum ve rGO takviyeli kompozit malzemelerin XRD analizi
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Grafen oksit takviyesi ayni zamanda Aliiminyum piklerinin siddetinin de azalmasina sebep oldugu
gorilmektedir.

ECAS teknigiyle olusturulan, elementel tozlarin homojen karisimiyla elde edilen saf aliiminyum
ve rGO takviyeli kompozit malzemelerin %3.5'lik NaCl ¢ozeltisinde elektrokimyasal korozyon
deneyleri gergeklestirilmistir. -1V ile +1V arasinda degisen potansiyel araliginda 0,5mV/sn tarama
hiziyla Tafel egrileri elde edilmistir. Saf aliminyum ve rGO takviyeli kompozitlerin Tafel egrileri
Sekil 4'de gosterilmistir.

1.0
— %100 Al
— U2 rG O-AI
0.5 4—— Birco-al
e Y16 TGO B
0.0 -
=
_g‘ -0.5 =
w
=
8
© -1.0 -
o
-1.5 -
T L L] L]
1E-6 1E-5 1E-4 0.001 0.01

Akim Yogunlugu A/cm?
Sekil 4 : %3,5 NaCl ¢ozeltisi ile yapilan elektrokimyasal test sonuglari - tafel egrileri

Saf aliiminyum ve rGO takviyeli kompozitler igin tafel egrileri degerlendirildiginde saf
aliminyumda her ne kadar enpozitif potansiyel s6z konusu olsa da akim agisindan
degerlendirildiginde en yiiksek akim degerine sahip oldugu anlasilmaktadir. Bu durumda korozyon
davranig1 kotii olacaktir. Kompozit malzemeler kendi igerisinde degerlendirildiginde ise %16 rGO
takviyeli kompozit malzemede en diisilk akim yogunlugu s6z konusu oldugu goriilmektedir. Buna
ragmen potansiyel acisindan diger katkili yiizdeli kompozitlere yakin olmakla beraber en negatif
potansiyel degeri en yiiksek katkili kompozit malzemenin sergiledigi anlasilmaktadir. Sonug olarak
potansiyel ve akim agisindan degerlendirildiginde en yiiksek katkili kompozitin (%16) en yliksek
korozyon direncine sahip olacagi anlagilmaktadir.
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Sekil 5: Numunelerin Sem gorintilleri ) %100 Al, b) %3 rGO, c) %8 GO, d) %16 rGO

Asinma testleri sonrasi ylizeyden alinan SEM goriintiilerinden aginma izlerinin genislikleri tespit
edilmis olup grafen oksit konsantrasyonuna bagli olarak iz genisliklerinde ki degisim sekil 5.4.’de
verilmigtir. Sem goriintiileri incelendiginde takviyesiz yani saf aliiminyum, asinma sonrasi yaklagik
1,30 mm iz genisligine sahip oldugu anlagilmaktadir. Grafen oksit takviyeli kompozitlerde ise takviye
fazinin artisina bagli olarak ters orantili bir iliski s6z konusudur. En diisilk grafen oksit
konsantrasyonu olan %3 GO takviyeli aliminyum matrisli kompozit malzemede asinma sonrasi iz
goriintiisii incelendiginde ( Sekil 5/b ) iz genisliginin 400 pmm degerine kadar diistiigli gortiilmektedir.
Ancak artan konsantrasyon ile sirast ile 700 umm ve 1,26 mm lik iz genislikleri elde edilmistir.
Azalan konsantrasyon ile iz genisliklerinde meydana gelen diislis asinma dayaniminda artis1 ortaya
koymaktadir. Artan konsantrasyon ile aginma dayaniminda meydana gelen diisiisiin sebepleri ortaya
konmaya muhtagtir. Muhtemel sebepler olarak artan konsantrasyon ile ara yiizey mukavemetindeki
muhtemel bozulma ve yine artan konsantrasyon ile mikro gozeneklilik-porozitedeki artislar
sayilabilir.
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Sekil 6: Siirtinme katsayisi -Kayma mesafesi

Siirtiinme katsayilari ile kayma mesafeleri kompozit ve alasim i¢in Sekil 6.’da verilmistir. Grafik
incelendiginde saf aliiminyumun en yliksek siirtiinme katsayis1 sergiledigi goriilmektedir. Kompozit
malzemeler i¢in grafik incelendignde ise sekil 5°de verilen iz genisliklerindeki iliski ile Ortiisen
sekilde en diislik siirtiinme katsayis1 en diisiik grafen oksit konsantrasyonu iceren kompozit
malzemede ( %3 GO) elde edildigi goriilmektedir. Daha yiiksek konsantrasyonlarda ise siirtiinme
katsayisinda artis ve siirtiinme katsayis1 kararliliklarinda bozulma oldugu anlagilmaktadir. Ayrica en
yuksek konsantrasyon olan %16 grafen oksit iceren kompozit malzemedeki davranisin daha diisiik
katsayisina sahip olmak ile birlikte saf aliiminyuma benzer oldugu goriilmektedir.

Sertlik degerlerinin tespiti, numunelerin mekanik 6zellikleri hakkinda bilgi vermesi agisindan
olduk¢a oOnemlidir. Mikrosetrlik cihazinda Vickers sertlik ucu kullanilarak yapilan 6l¢timlerin
sonucunda saf Aliminyum malzemesinin sertlik degeri 47,8 HV, %3 GO igerigine sahip malzemenin
sertlik degeri 44.5 HV, %8 GO igerigine sahip malzemenin sertlik degeri 39.7 HV, %16 GO igerigine
sahip malzemenin sertlik degeri 33.5 HV olarak tespit edilmistir. Bu deneyler sonucunda numunede
GO igeriginin artmasi ile sertlik degerinin azaldig tespit edilmigtir.

4, Sonuclar

» ECAS yontemiyle saf Aliminyum ve rGO takviyeli kompozitleri (%3, %8 ve %16) basarili
bir sekilde iiretilmistir. Elde edilen sonuglar asagida maddeler halinde sunulmustur.

*  XRD analizi ile rGO katkili kompozitlerin tretildigi ve rGO fazinin varlig1 2 teta=25
derecede  dogrulanmustir.

» Uretilen kompozitlere ait mikro yap: goriintiileri SEM aracihii ile verilmis olup
goriintiilerden kompozitlerin basarili bir sekilde tiretildigi anlasilmaktadir. Takviye
miktaria bagli olarak takviye fazinin yapi i¢erisinde homojen bir sekilde dagitildig: ortaya
konmustur.

* Saf Aliiminyum ve kompozitlerden alinan korozyon test sonuglar1 en yiiksek korozyon
direncine sahip malzemenin en yiiksek katkili kompozite ait oldugunu gostermistir. Artan
takviye orani korozyon dayaniminin artmasina sebep olmustur.
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* Kompozit malzemelerde en yiiksek sertlik degeri %3 rGO igeren kompozit malzemede
44.5 HV olarak elde edilmistir.

* Asinma dayanimi ve siirtiinme katsayisi agisindan optimum sonuca en diisiik grafen oksit
iceren (%3 rGO ) kompozit malzemede ulasilmistir.

Hakem degerlendirmesi: Harici hakem degerlendirmesi.
Yazar katkilari: Veri Toplama ve/veya Isleme - Y.P.; Literatiir Taramasi, Yazim -H.G.
Cikar Catismasi: Yazarlar tarafindan herhangi bir ¢ikar ¢atismasi beyan edilmemistir

Finansal Aciklama: Yazarlar bu ¢alismanin finansal destek almadigini beyan etmislerdir
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