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Pada suhu tinggi struktur terkimpal aloi Al-Mg-Si mengalami kebolehrintangan yang
rendah disebabkan oleh kesan pengoksidaan yang kompleks yang melibatkan
pembentukan lapisan atau kerak oksida dan degradasi dalaman. Keadaan menjadi
lebih kompleks apabila ia aloi ini telah melalui proses kimpalan iaitu penyambungan
logam yang melibatkan pemanasan dan penyejukan cepat. Seterusnya, struktur
terkimpal tersebut didedahkan pada pengoksidaan suhu tinggi menyebabkan
perubahan dan pembentukan fasa oksida yang berbeza. Oleh itu, tujuan penyelidikan
ini dijalankan adalah untuk untuk mengenalpasti kesan pengoksidaan suhu tinggi pada
sambungan kimpalan aloi Al-Mg-Si dengan menggunakan logam pengisi ER 4043 (Al-
5%Si). Analisis dan pencirian sampel merangkumi morfologi dan mikrostruktur
menggunakan OM dan SEM/EDX, dan fasa oksida ditentukan dengan menggunakan
XRD. Penambahan 5% Si daripada logam pengisi dan pembentukan SiO, pada
permukaan struktur terkimpal kesan pendedahan pengoksidaan didapati efektif dalam
merendahkan tahap pengoksidaan dengan mengurangkan kemasukan oksigen ke
dalam substrat aloi. SiO; juga membantu mengukuhkan lapisan pelindung Al,Os.
Kesimpulannya, penggunaan logam pengisi ER 4043 yang mengandungi elemen
pengaloian sekunder tertinggi iaitu 5% Si pada struktur terkimpal Al-Mg-Si adalah
bersesuaian untuk aplikasi sehingga suhu tinggi.

At high temperatures the Al-Mg-Si alloy structure is characterized by low resistance due
to the complex oxidation effects involving the formation of layers or scale oxides and
internal degradation. The situation becomes more complex when this alloy undergoes
a welding process of metal bonding that involves heating and cooling. Subsequently,
the welded structure is exposed to high temperature oxidation resulting in different
oxide formation and phase changes. Therefore, the present study aims to determine
the effect of high temperature oxidation on Al-Mg-Si alloy welded joint using ER 4043
(Al-5% Si) filler metal. The analysis and characterization of samples include morphology
and microstructure using OM and SEM / EDX, and the oxide phase was determined
using XRD. The addition of 5% Si from the filler metal and the formation of SiO, on the
surface of the welded structure due to the oxidation exposure was found to be effective
in lowering the oxidation level by reducing penetration of oxygen diffusion into the alloy
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substrate. SiO; also helps strengthen the Al,Os protective layer. In conclusion, the use
of an ER 4043 as a filler metal containing a 5% of Si as a major secondary element in
the Al-Mg-Si welded structure is suitable for high temperature applications.
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1. Pengenalan

Aloi Al 6061 ini mempunyai sifat kebolehbentukan dan kebolehkimpalan yang baik disebabkan
oleh sifat fizikal dan kimia yang berbeza dengan logam lain. Sebelum era saintifik bermula, industri
penyambungan bahan logam menggunakan proses yang tidak melibatkan kimpalan. Industri fabrikasi
pada masa itu menggunakan proses penyambungan konvensional seperti rivet, pateri, dan tempaan
[1-3]. Selain daripada itu, industri kimpalan ini banyak menyumbang kepada industri pembinaan
struktur bangunan, perkapalan, struktur pelantar minyak, aeroangkasa dan binaan struktur
kenderaan. Penggunaannya secara meluas adalah disebabkan oleh kelebihan dan keistimewaan aloi
tersebut yang ringan dan membolehkan penjimatan minyak serta pengurangan penghasilan gas
tercemar [4,5]. Selain itu, ia juga menawarkan ciri-ciri kekuatan dan kerintangan yang tinggi terhadap
kakisan [6]. Dalam konteks fabrikasi dan penyambungan pula, logam aloi Al boleh disambung
menggunakan pelbagai jenis kimpalan pelakuran seperti kimpalan logam gas arka (GMAW) dan
kimpalan logam tungsten gas arka (GTAW). Aplikasi kimpalan jenis ini sering digunakan kerana ia
dapat mengurangkan potensi penghasilan fluks berlebihan yang menyebabkan kakisan pada struktur
terkimpal tersebut [7].

Selain itu, kepentingan penyambungan kimpalan untuk logam aloi Al yang melibatkan aplikasi
suhu tinggi terutamanya dalam bidang aeroangkasa seperti pembuatan kerangka tingkap kapal
terbang, dan binaan struktur kenderaan memberikan cabang cabaran yang berbeza [8,9].
Penggunaan secara meluas dalam bidang pembuatan dan penapisan seperti tangki simpanan
sehingga kepada sistem paip berpenebat dalam aplikasi bersuhu tinggi, memberikan ruang yang jelas
di mana kepentingan penyambungan logam perlu dititikberatkan terutamanya apabila kerja-kerja
pembaikan dan baik pulih struktur tersebut perlu dilakukan [10]. Walaupun pada masa kini, teknologi
kimpalan baru seperti hibrid dan pancaran tenaga tinggi (/aser) diperkenalkan secara meluas,
kimpalan pelakuran jenis konvensional ini masih menjadi pilihan utama disebabkan oleh penggunaan
mesin yang mudah, senang untuk di bawa ke lokasi untuk tujuan baik pulih dan juga kos aplikasi
mesin yang rendah berbanding jenis kimpalan yang lain [11-13].

Pengoksidaan suhu tinggi merupakan masalah yang perlu diberi perhatian khusus dalam pelbagai
industri terutamanya dalam sistem pengubahan tenaga, iaitu kilang pemprosesan kimia, relau, enjin,
turbin gas dan kilang nuklear. Umumnya, logam aloi Al yang mengalami pengoksidaan suhu tinggi
melibatkan pembentukan lapisan atau kerak oksida dan degradasi dalaman yang sering diberi
perhatian oleh kajian-kajian terdahulu [14-17]. Namun, apabila ia melibatkan struktur terkimpal,
proses pengoksidaan yang dilalui menjadi lebih kompleks kerana berlakunya pengoksidaan selektif
dengan pertumbuhan kerak oksida pada kadar yang berbeza dan juga disebabkan oleh kehadiran
kecacatan dan perbezaan mikrostruktur yang jelas jika dibandingkan dengan bahagian logam asas
aloi Al. Struktur terkimpal merupakan sambungan logam yang lengkap merangkumi tiga zon utama
iaitu bahagian logam asas, logam terkimpal dan zon terkesan haba (HAZ) dan ia perlu mempunyai
ciri-ciri yang hampir sama seperti logam asas [18].
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Jelasnya, faktor penggunaan logam pengisi dalam penyambungan logam aloi Al melibatkan
elemen pengaloian sekunder dari logam pengisi didapati memainkan peranan penting dalam
pengoksidaan suhu tinggi. Ini menjurus kepada pertumbuhan logam oksida yang kompleks yang
seterusnya memberi impak kepada prestasi struktur terkimpal tersebut [19,20]. Aloi Al dengan
kepekatan elemen pengaloian yang tertentu seperti Mg dan Si merupakan kumpulan aloi yang
mempunyai kepentingan tersendiri dalam industri yang melibatkan logam Al. Di samping itu, Rahman
et al., [21] mendapati kesan kepekatan Si merekodkan peningkatan silika pada permukaan sampel
struktur terkimpal Al 6061. Selain itu, dalam penggunaan struktur terkimpal Al 6061 yang
menggunakan ER 4043 sebagai logam pengisi menunjukkan bahawa bahagian logam terkimpal
merupakan zon yang lebih bersifat anodik berbanding bahagian logam asas yang lebih bersifat
katodik. Mereka mendapati bahawa kakisan galvanik berlaku pada struktur terkimpal tersebut dan
proses anodic ini dikawal oleh pertumbuhan lapisan permukaan oksida dan ia semakin bertambah
dengan kehadiran fasa antara logam [21-23].

Unsur pengaloian Si juga mempunyai kelebihan yang tersendiri. He et al., [24] mendapati unsur
pengaloian Si dalam aloi AI-Si dengan kandungan Si sebanyak 7% didapati mempengaruhi
pertumbuhan oksida pada permukaan. Si didapati telah dioksidakan dan bercampur dengan Al,03
apabila dileburkan. Mereka juga melaporkan bahawa kandungan Al adalah lebih tinggi berbanding
Si, di mana kandungan Al,Os didapati melebihi SiO,. Hwang et al., [25] menyatakan sebatian Al-Si-O
nipis terbentuk pada permukaan aloi Al-Si apabila melalui proses pemanasan. Sebatian oksida ini
didapati mempunyai takat lebur yang rendah berbanding sebatian oksida-Al yang terbentuk pada
matrik Al dan ia menyebabkan struktur berliang terbentuk. Selain itu, Moon et al., [26] menyatakan
bahawa pengoksidaan yang melibatkan Si dalam aloi Al-Si yang dioksidakan pada julat suhu di antara
100°C hingga 200°C, di mana oksida-Si didapati terbentuk pada permukaan melalui proses
penjerapan O secara fizikal. Selain alumina (Al>Os), silika (SiO2) juga merupakan lapisan pelindung
yang mempunyai keistimewaan tersendiri. Pengoksidaan Si membentuk logam oksida SiO; yang nipis,
dan lapisan tersebut bersifat bukan butiran. Sifat pelindung yang dipunyai oleh logam oksida ini
seringkali digunakan untuk meningkatkan tahap kerintangan bahan terhadap kakisan pada suhu
tinggi. Kofstad [27] menyatakan bahawa kesan pengaruh Si ke atas pengoksidaan Al pada suhu 250°C
dan 300°C adalah tidak ketara, tetapi apabila suhu ditingkatkan kepada 350°C, lapisan oksida nipis
didapati terbentuk. Ini juga menunjukkan bahawa Si** terlarut dalam amorfus Al,O3 dan memberi
kesan yang sama seperti Mg?* tetapi pengkayaan Mg?* menunjukkan perbezaan yang lebih jelas
berbanding Si**. Checmanowski dan Szczygietf [28] juga melaporkan bahawa unsur pengaloian Si juga
diperkayakan dalam fasa logam di bawah lapisan logam - oksida. Sebatian SiO; yang terbentuk
selepas pengoksidaan merupakan lapisan yang bertindak sebagai lapisan penyembuh. Ini adalah
kerana sifat SiO, yang tumbuh dengan perlahan dan membenarkan sebatian lain yang lebih reaktif
terbentuk dahulu. Walaupun begitu, masalah yang utama adalah pemeruapan SiO; pada tekanan
oksigen rendah, kecenderungannya untuk membentuk sebatian yang mempunyai takat lebur rendah,
dan mengalami fenomena kerapuhan adalah tinggi [29-31].

Oleh itu, kajian melibatkan pengoksidaan suhu tinggi pada suhu 400°C dan 600°C telah dijalankan
ke atas struktur terkimpal aloi Al-Mg-Si yang telah dikimpal menggunakan logam pengisi Al-5%Si (STK
4043), dan juga sampel tuangan logam pengisi AI5%Si (TLP 4043) juga telah dikaji pada keadaan dan
parameter yang sama. Analisis perincian mikrostruktur, keratin rentas dan pemetaan elemenyang
melibatkan Mikroskop Optikal model Olympus dan Mikroskop Imbasan Elektron yang dilengkapi
dengan Spektroskopi Serakan Tenaga Sinar-X (SEM-EDX) telah dijalankan pada sampel-sampel yang
telah melalui proses pengoksidaan. Perincian fasa oksida juga dijalankan menggunakan Penyerakan
Tenaga Sinar-X (XRD).
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2. Kaedah Ujikaji

Bahan mentah yang digunakan dalam penyelidikan ini adalah logam Al-Mg-Si, dan logam pengisi
Al-5%Si digunakan untuk tujuan kimpalan dan tuangan. Prosedur kimpalan yang dijalankan ini adalah
mengikut piawaian Persatuan Kimpalan Amerika (AWS) iaitu melibatkan proses Kimpalan Logam Gas
Arka (GMAW) semi-automatik dengan menggunakan logam pengisi ER 4043 (Al-5%Si) dan gas
pelindung argon. Ujian pengoksidaan suhu tinggi ini dijalankan dengan memasukkan sampel struktur
terkimpal ke dalam kotak relau model Lindberg. Sebelum sampel didedahkan pada suhu tinggi, berat
sampel struktur terkimpal (STK 4043) dan tuangan logam pengisi (TLP 4043) telah direkodkan.
Kemudian, sampel-sampel tersebut didedahkan kepada ujian pengoksidaan suhu tinggi dalam udara
biasa pada suhu 400°C dan 600°C. Pendedahan pada pengoksidaan suhu tinggi ini dilakukan mengikut
jangkamasa yang ditetapkan iaitu 40 jam untuk setiap bacaan suhu. Pemilihan masa selama 40 jam
ini dipilih berdasarkan masa minimum yang diambil jika berlaku insiden pemberhentian proses
operasi atau masa yang diambil untuk proses pembaikan atau pemulihan sesuatu struktur binaan
atau perpaipan. Kajian pengoksidaan untuk jangkamasa maksimum 40 jam ini dipilih adalah untuk
mengkaji dan memahami fenomena pengoksidaan yang bakal berlaku. Ujian pengoksidaan ini
dilakukan dalam udara biasa pada tekanan 1 atm. Jadual 1 menunjukkan komposisi kimia untuk
sampel TLP 4043 dan STK 4043.

Jadual 1
Komposisi kimia dalam peratus berat (bt %) untuk logam terkimpal STK 4043 dan TLP 4043
yang digunakan dalam ujian pengoksidaan suhu tinggi

Logam Si Fe Cu Mn Mg Cr Zn Ti Vv Al
Terkimpal

TLP 4043 5.20 0.80 0.3 0.05 0.05 0.20 - 0.10 0.0008 93.2
STK 4043 2.06 0.183 0.146 0.003 0.501 0.054 - 0.007 0.005 97

Dalam pencirian makrostruktur dan mikrostruktur, sampel-sampel ini dipotong menggunakan
mesin pemotong berlian untuk mendapatkan potongan yang baik dan teliti. Setelah itu, pencirian
sampel-sampel tersebut dijalankan menggunakan Mikroskop Optikal model Olympus BX 41M dan
Mikroskop Imbasan Elektron (SEM) yang dilengkapi dengan Penyerakan Tenaga Sinar-X (EDX) model
1430 VPSEM LEO. Pencirian dilakukan menggunakan Teknik Pembelauan Sinar-X (XRD) model Bruker
AXS:D8 Advance. Pencirian ini dilakukan untuk menentukan dan mencirikan fasa lapisan oksida yang
terbentuk hasil daripada proses pengoksidaan suhu tinggi.

3. Keputusan dan Perbincangan
3.1 Analisis Imbasan Kecacatan dan Morfologi Bahan

Seterusnya, analisis kecacatan untuk sampel logam terkimpal STK 4043 ini dijalankan untuk
mengenalpasti degradasi dalaman yang berlaku setelah pengoksidaan dijalankan. Rajah 1(a) dan
Rajah 1(b) menunjukkan imej mikrograf imbasan kecacatan sampel STK 4043 yang telah dioksidakan
pada suhu 400°C dan 600°C, masing-masing selama 40 jam. Imej mikrograf STK 4043 yang telah
dioksidakan pada suhu 400°C menunjukkan tahap pengoksidaan yang rendah dan hanya terdapat
liang-liang halus pada bahagian logam terkimpal. Manakala, apabila sampel tersebut dioksidakan
pada suhu 600°C, bahagian logam terkimpal didapati lebih berliang dengan kehadiran liang-liang yang
semakin membesar membentuk lurah dan lompang (Rajah 1(b)).
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Rajah 1. Imej optikal dan mikrograf ujian imbasan sinar-X untuk STK
4043 yang telah telah dioksidakan selama 40 jam pada suhu (a) 400°C
dan (b) 600°C

Rajah 2 menunjukkan imej mikrograf morfologi permukaan untuk sampel STK 4043 yang
menunjukkan permukaan sampel yang pada mulanya berbutir halus dan kasar berubah menjadi
kelompok butiran. Butiran-butiran kasar tersebut membesar dan didapati bersambung di antara satu
sama lain membentuk kelompok butiran kasar seperti yang ditunjukkan dalam Rajah 2(a) dan Rajah
2(b).

Rajah 2. Imej optikal dan mikrograf SEM sampel STK 4043 yang telah
dioksidakan dalam udara biasa pada suhu 600°C selama (a) 20 jam, dan
(b) 40 jam

55



Journal of Advanced Research in Fluid Mechanics and Thermal Sciences
Volume 77, Issue 1 (2021) 51-68

Rajah 3 pula menunjukkan keratan rentas sampel STK 4043 yang telah dioksidakan pada suhu
400°C dan 600°C iaitu masing-masing selama 20 dan 40 jam. Merujuk kepada Rajah 3, tahap
pengoksidaan pada sampel STK 4043 yang dioksidakan pada suhu 400°C adalah rendah. Manakala,
permukaan substrat sampel tersebut didapati berliang. Ini dibuktikan lagi dengan pengoksidaan
dalaman yang berlaku pada sampel yang dioksidakan pada suhu 600°C selama 20 jam (Rajah 3(c)).
Tiada pertumbuhan kerak oksida luaran diperhatikan. Hanya degradasi dalaman sahaja diperhatikan.
Apabila masa pendedahan ditingkatkan kepada 40 jam (Rajah 3(d)), lapisan kerak oksida luaran
didapati terbentuk pada permukaan luar substrat tersebut. Ini jelas ditunjukkan dalam Rajah 4 iaitu
ime] keratan rentas sampel dan analisis pemetaan elemen untuk sampel STK 4043 yang telah
dioksidakan pada suhu 600°C selama 40 jam.

o kakisan -y
. . permukaan_ - .,

20pm (SNSRI ETA 4000C

g |_| A‘_.A_. " . : o '\ ; 40]am

: pengoksi&aan :
GETETET]

20um [
=

Rajah 3. Keratan rentas sampel STK 4043 yang telah dioksidakan
pada suhu, (a) 400°C 20 jam, (b) 400°C 40 jam, (c) 600°C 20 jam dan
(d) 600°C 40 jam

‘| 600°C
| 40jam

Rajah 4(a) hingga Rajah 4(f) menunjukkan keratan rentas sampel STK 4043 yang telah dioksidakan
pada suhu 600°C selama 40 jam. Keadaan pengoksidaan ini semakin berlarutan apabila suhu
ditingkatkan kepada 600°C. Apabila masa pendedahan ditingkatkan kepada 40 jam, lapisan kerak
oksida luaran didapati terbentuk pada permukaan luar substrat tersebut. Berdasarkan pemerhatian,
Rajah 4(a) didapati menunjukkan lapisan kerak oksida luaran yang terbentuk pada permukaan atas
substrat sampel STK 4043. Kerak oksida ini didapati mempunyai permukaan yang tidak rata dan
tekstur yang seakan terpecah-pecah. Berdasarkan pemetaan elemen dalam Rajah 4(c) hingga Rajah
4(f), didapati berlaku pengasingan Si dan O ke permukaan substrat. Mg dan Al didapati mengalami
pengurangan pada bahagian antaramuka aloi - oksida. Ini merujuk kepada kehadiran oksida kaya —Si
pada kerak oksida sampel tersebut. Seterusnya, hasil pemerhatian untuk morfologi permukaan,
imbasan kecacatan dalaman dan keratan rentas diteruskan untuk analisis sampel TLP 4043 yang telah
dioksidakan pada suhu 400°C dan 600°C selama 20 dan 40 jam, seperti yang ditunjukkan dalam Rajah
5. Penerangan pemerhatian ini adalah bertujuan untuk mengenalpasti kesan pengoksidaan yang
dialami oleh logam pengisi tersebut dan bagaimana peranan kandungan elemen pengaloian
sekunder mempengaruhi tahap pengoksidaan yang ditunjukkan pada sampel STK 4043.
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epoks i";

Rajah 4. Keratan rentas dan analisis pemetaan elemen sampel
STK 4043 yang telah dioksidakan pada suhu 600°C selama 40
jam, (a) imej SEM, (b) pembesaran imej pada (a), dan imej
mikrograf pemetaan elemen iaitu (c) Al, (d) Mg, (e) Si, dan O

Berdasarkan Rajah 5(a) dan Rajah 5(b) menunjukkan sampel TLP 4043 yang dioksidakan pada
suhu 600°C menunjukkan kesan pengoksidaan yang rendah untuk kedua-dua masa pengoksidaan.
Imej mikrograf SEM menunjukkan permukaan yang rata pada sampel TLP 4043 yang telah
dioksidakan selama 20 jam. Manakala, apabila ia ditingkatkan kepada 40 jam, permukaan sampel
menunjukkan pengelupasan halus. Sampel yang telah dioksidakan selama 40 jam pada suhu 600°C
(Rajah 5(b)) didapati menggelupas dengan permukaan kasar dan tidak licin serta berubah bentuk.

Berdasarkan Rajah 6(a) dan Rajah 6(b), sampel yang telah dioksidakan pada suhu 400°C didapati
tidak menunjukkan kesan pengoksidaan yang ketara apabila dibandingkan dengan sampel yang telah
dioksidakan pada suhu 600°C (Rajah 6(c) dan Rajah 6(d)). Tiada pertumbuhan kerak oksida
diperhatikan. Tahap pengoksidaan sampel didapati meningkat apabila suhu ditingkatkan kepada
600°C terutamanya pada masa pendedahan 40 jam (Rajah 6(d)). Ini dijelaskan dengan mendalam
pada Rajah 6(a) hingga Rajah 6(d). Seterusnya, analisis difokuskan kepada Rajah 6(d) dan diperincikan
secara mendalam dalam Rajah 7. Pada suhu 600°C, sampel TLP 4043 (Rajah 7) yang dioksidakan
selama 40 jam, didapati mengalami pengoksidaan dalaman yang menghasilkan tekstur dalaman yang
berliang halus. Liang-liang halus ini didapati tertabur secara rawak pada bahagian dalaman sampel
tersebut. Retak mikro juga didapati terbentuk terutamanya pada lokasi yang mengandungi liang-liang
halus. Liang-liang halus tersebut didapati bersambungan di antara satu sama lain membentuk garis
retakan. Jajaran liang yang tersusun berdekatan ini memudahkan pembentukan garis retak mikro
yang kelihatan bersambungan dan ini didapati mempercepatkan proses degradasi sampel
berkenaan.
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10 pm

Rajah 5. Imej mikrograf sampel TLP 4043 vyang telah
dioksidakan pada suhu 600°C selama (a) 20 jam, dan (b) 40
jam

Rajah 6. Keratan rentas sampel TLP 4043 vyang telah
dioksidakan pada suhu, (a) 400°C 20 jam, (b) 400°C 40 jam, (c)
600°C 20 jam dan (d) 600°C 40 jam

Pemetaan elemen dalam Rajah 7 juga tidak menunjukkan sebarang indikasi pengkayaan oksida
pada bahagian dalaman sampel berkenaan. Pemetaan elemen pada sampel keratan rentas TLP 4043
dan didapati mempunyai kandungan Al dan Si yang tertabur secara homogen dan tiada berlaku
pengasingan Si dan O ke permukaan substrat. Ini mengukuhkan lagi hipotesis yang menunjukkan
walaupun suhu ditingkatkan kepada 600°C, tiada perubahan pada permukaan sampel dan didapati
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lapisan oksida pada substrat masih bertindak sebagai oksida pelindung. Rajah 8 pula menunjukkan
spektrum fasa oksida yang hadir pada TLP 4043 yang didapati mempunyai kehadiran spektrum fasa
v-Al,03 menunjukkan puncak keamatan yang tertinggi pada 37.539°, 45.668°, 66.602° dan 78.23°
(nombor fail spektrum 00-050-0741). Selain itu, fasa 6-Al,03 (nombor fail spektrum 00-056-1186)
didapati hadir dan terbentuk secara majoriti.

Rajah 9 pula menunjukkan spektrum XRD untuk sampel STK 4043. Spektrum XRD dengan
keamatan yang tertinggi direkodkan untuk fasa oksida y-Al,O3 pada ketiga-tiga bacaaan 20 iaitu pada
37.53°, 45.66°, 66.60°, dan 78.23° (nombor fail spektrum 00-050-0741). Berdasarkan Rajah 9, ia
menunjukkan bahawa apabila sampel ini dioksidakan pada suhu 400°C selama 20 dan 40 jam,
didapati mempunyai spektrum fasa 0-Al,03 (nombor fail spektrum 00-056-1186) pada keamatan
yang rendah. Apabila sampel STK 4043 ini dioksidakan pada suhu yang lebih tinggi iaitu 600°C, puncak
keamatan spektrum 08-Al,03 didapati lebih tinggi menunjukkan kehadiran struktur penghabluran
yang tinggi.

Apabila terdedah kepada persekitaran udara pada suhu bilik, lapisan oksida pelindung yang nipis
iaitu Al,Os terbentuk pada permukaan sampel STK 4043. Pemerhatian ini didapati mempunyai
persamaan dengan Nylund et al., [32] yang menyatakan bahawa lapisan oksida yang tumbuh pada
bahan berasaskan logam Al di bawah suhu 400°C adalah bersifat amorfus. Penemuan ini adalah
bertentangan dengan kajian yang dijalankan oleh Bandaru et al., [33] yang membuktikan bahawa
lapisan oksida yang terbentuk pada permukaan aloi Al-0.8 at.% Mg yang dioksidakan pada suhu 327°C
selama 2 jam didapati tidak sekata dan didapati nukleasi oksida mengandungi campuran struktur
amorfus, poli hablur, dan juga oksida dalam rantau peralihan antara amorfus- hablur. Rantau hablur
tersebut didapati mengandungi MgO.

Rajah 7. Keratan rentas dan analisis
pemetaan elemen sampel TLP 4043 yang
telah dioksidakan pada suhu 600°C selama 40
jam, (a) imej SEM, dan imej mikrograf
pemetaan elemen iaitu (b) Al, (c) Si, dan (d) O
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Rajah 9. Spektrum XRD sampel STK 4043 yang telah dioksidakan
pada suhu 400°C dan 600°C, masing-masing selama 20 jam dan 40
jam

Ketebalan oksida juga meningkat. Logam oksida yang berasaskan Al dan Mg ini didapati terbentuk
bebas pada permukaan sampel (Rajah 10). Panda et al., [34] juga menyatakan nukleasi penghabluran
dengan kehadirasa fasa oksida MgO pada permukaan aloi AIMg berlaku seawal suhu 200°C. Pada
suhu 200°C, permukaan sampel AIMg dilapisi oleh lapisan oksida amorfus dan juga hablur. Oleh itu,
disebabkan oleh kajian ini merangkumi suhu pengoksidaan bermula pada 400°C, dan tidak
memfokuskan kepada suhu yang lebih rendah. Walaupun begitu dapat dinyatakan bahawa pada suhu
400°C, lapisan oksida nipis berhablur didapati terbentuk pada permukaan sampel STK 4043. Ini juga
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dapat dinyatakan bahawa apabila sampel STK 4043 ini didedahkan sehingga suhu 400°C dalam
persekitaran udara, didapati lapisan pelindung Al,0s yang nipis terbentuk pada permukaan sampel
masih bertindak sebagai lapisan oksida pelindung. Pada suhu ini, penembusan anion oksigen yang
berterusan memberi kesan kepada bahagian dalaman substrat dan didapati menghakis bahagian
dalaman substrat [35-37]. Selain itu, bahagian dalaman substrat mengalami pengasingan fasa yang
mengandungi oksida kaya-Mg dan Si di bawah lapisan oksida pelindung Al,Os. Kesan penambahan
logam pengisi dalam logam terkimpal juga didapati meningkatkan kandungan Si dan ini memberi
kesan terhadap fenomena pengasingan elemen [38,39]. Walaupun kandungan Mg dalam STK 4043
adalah rendah, disebabkan oleh afiniti Mg yang lebih tertarik kepada oksigen, ia membentuk sebatian
MgO. Lapisan nipis MgO ini tumbuh di bawah lapisan Al;0s. Ini berkemungkinan disebabkan oleh
komposisi Mg yang lebih rendah iaitu 0.5% berbanding kandungan Si yang lebih tinggi iaitu 2%. Mg
juga didapati tidak memberi kesan yang kritikal terhadap proses pengoksidaan sampel STK 4043.

o o o o Penebalan lapisan
l l« ALO i l« _~~ oksida
| Tansformasi Al;O3
MgO T kepada 7-Al,O;
dan seterusnva
3-Al,05
STK 4043 (Al-Si) STK 4043 (Al-51) AN
kakisan
(a) (b)
o 0]
lapisan
- o [l Lo -
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Rajah 10. llustrasi skematik cadangan model mekanisme pertumbuhan
lapisan oksida pada permukaan logam STK 4043 yang telah dioksidakan
dalam medium udara biasa pada (a) suhu bilik, (b) suhu 400°C, (c) dan
(d) suhu 600°C

Meyer et al., [40] menyatakan bahawa dalam pertumbuhan kinetik pengoksidaan Al,Os, berlaku
peningkatan berat sampel. Seterusnya, berlaku transformasi fasa kepada fasa penghabluran iaitu y-
Al>O3 kepada a-Al>Os iaitu bermula daripada suhu 100 — 500 °C. Apabila suhu melebihi 300 °C, Al,O3
yang bersifat amorfus berubah kepada y-Al>Os. Ini bertentangan dengan kajian yang dijalankan oleh
Han dan Young [41] yang menyatakan apabila bahan berasaskan aloi Al dengan penambahan Ni dan
Cr ini dioksidakan dan dipanaskan pada suhu melebihi 500°C, berlaku kakisan permukaan dan tiada
peningkatan berat diperhatikan. Mereka mendapati hanya Al,Os sahaja yang terbentuk pada
permukaan sampel. Tiada kakisan dalaman berlaku dan lapisan oksida yang terbentuk masih bertidak
sebagai pelindung walaupun dioksidakan melebihi 500°C. Pertumbuhan lapisan oksida nipis Al>Os
berlaku dan seterusnya mengalami penebalan apabila dioksidakan pada suhu 400°C. Pada suhu
400°C, didapati berlaku proses transformasi fasa di mana penukleusan dan pertumbuhan lapisan
oksida hablur y-Al,03 terbentuk pada bahagian antaramuka oksida — gas. Seterusnya, fasa y-Al;Os3 ini
akan melalui proses transformasi fasa kepada 8-Al,03 dengan peningkatan suhu dan jangkamasa
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untuk membentuk oksida yang lebih stabil [28]. Lapisan oksida yang didapati terbentuk juga bukan
sahaja Al,03 tetapi juga mengandungi tranformasi fasa yang berlainan. Tindak balas kimia yang
dicadangkan berlaku adalah seperti dalam persamaan kimia (1) hingga (3). Seterusnya, apabila suhu
ditingkatkan kepada 600°C (Rajah 11(c) dan Rajah 11(d)), lapisan oksida yang terdedah kepada
persekitaran suhu tinggi semakin menebal. Pada tahap ini sifat pelindung yang dipunyai oleh
permukaan sampel tersebut tidak dapat menahan daripada mengalami pengoksidaan berterusan. Ini
menyebabkan peningkatan kation Al daripada substrat mengambil alih pertumbuhan kerak oksida
dan seterusnya, substrat aloi tersebut mengalami kekurangan Al.

4Al (s) + 30,(g) — 2AL,04 (1)
2Myg(s) + 0;(g) — 2Mg0 (2)
Al,0;amorfus = yAl,05 = §Al,04 (3)

Cadangan pertumbuhan lapisan oksida dalam Rajah 11 untuk STK 4043 ini disokong oleh analisis
morfologi dan SEM/EDX yang diperolehi. Analisis pemetaan elemen yang dijalankan difokuskan
kepada sampel yang telah dioksidakan pada suhu 600°C selama 40 jam yang menunjukkan lapisan
oksida yang lebih tebal. Kerak oksida yang tumbuh pada lapisan luar permukaan mempunyai tekstur
yang tidak rata dan terpecah-pecah. Pemecahan lapisan oksida ini adalah disebabkan oleh
peningkatan suhu pengoksidaan. Apabila suhu pengoksidaan meningkat, atom-atom yang tersusun
rapat pada keadaan pepejal mengalami perlanggaran atom. Penyerapan dan penjerapan anion
oksigen semakin mudah berlaku dan menular ke bahagian dalaman substrat sampel. Oleh itu, proses
pengoksidaan yang melibatkan kehilangan dan penerimaan ion lebih mudah berlaku. Ini kerana, gas
oksigen adalah agen pengoksidaan yang diketahui akan menambah sebatian oksida yang dapat
melemahkan lapisan yang pada asalnya bersifat pelindung. Apabila anion oksigen bergabung dan
bertindak balas dengan kation logam pada substrat, ia cenderung untuk membentuk oksida logam
atau dikenali sebagai karat. Tindak balas kimia ini dijelaskan lagi dengan atom logam yang mengalami
kehilangan elektron untuk membentuk kation logam yang teroksida bersama dengan molekul
oksigen tersebut dan membentuk ion negatif oksigen. Oleh itu, proses kehilangan elektron dan
penggabungan kation bersama dengan anion oksigen ini didapati melemahkan struktur lapisan
oksida dan seterusnya mengubah lapisan tersebut menjadi poros dengan struktur yang terpecah.
Lapisan pelindung yang berubah menjadi kerak oksida ini didapati menular ke bahagian dalaman
substrat sampel tersebut. Pemetaan elemen menunjukkan kerak oksida yang tumbuh diperkaya
dengan oksida kaya-Si. Pengkayaan oksida kaya-Si ini adalah bersifat setempat dan tidak meliputi
keseluruhan bahagian dalaman substrat.

Hasil ini adalah sejajar dengan kesimpulan yang dinyatakan oleh Meyer et al., [40] dan
Checmanowski dan Szczygiet [28] bahawa lapisan pelindung SiO; — Al,O3 yang telah dihasilkan melalui
proses sintesis dapat bertindak melindungi permukaan aloi FeCrAl dan ia juga didapati dapat
membantu meningkatkan ketahanan bahan pada persekitaran suhu tinggi bergantung kepada ciri-
ciri bahan tersebut. Novak et al.,, [42] juga mendapati bahawa tahap pengoksidaan dan kekerasan
aloi Fe-Al-Si didapati meningkat apabila dioksidakan pada suhu melebihi 600°C. Perbezaan
ditunjukkan oleh penemuan yang didapati oleh Frutos et al., [43] yang menyatakan bahawa salutan
logam yang mengandungi Al-31at%Si bertindak sebagai lapisan pelindung kepada logam AISI 316
LVM keluli tahan karat hanya pada suhu 900°C sahaja. Pada suhu kurang daripada 900°C, salutan
logam tersebut tidak menunjukkan kesan rintangan oksida yang baik. Jiang et al., [44] juga
menunjukkan penemuan yang berlainan yang menyatakan bahawa penambahan Nb (5%-10%) dan

62



Journal of Advanced Research in Fluid Mechanics and Thermal Sciences
Volume 77, Issue 1 (2021) 51-68

Si (1% - 5%) dapat meningkatkan tahap pengoksidaan aloi TiAl pada suhu 900°C dan mereka juga
mendapati bahawa lapisan Al,O3 yang padat didapati terbentuk pada bahagian dalaman substrat
logam. Oleh yang demikian dalam kajian ini, dapat dinyatakan bahawa kesan penambahan Si dapat
membantu Al dalam meningkatkan rintangan bahan terhadap pengoksidaan seperti yang dinyatakan
oleh Meyer et al., [40] dan Checmanowski dan Szczygiet [28] yang didapati bertindak sebagai lapisan
pelindung. Si dalam sesuatu bahan membolehkan sifat ketahanan terhadap pengoksidaan
meningkat. Sama ada tinggi atau rendah peratusan Si tersebut, ia tetap memainkan peranan sebagai
lapisan pelindung. Dalam kajian ini, peratus komposisi 5% Si daripada penambahan logam pengisi TLP
4043 yang terdapat dalam struktur terkimpal STK 4043 menunjukkan kesan rintangan terhadap
pengoksidaan seawal suhu 400°C. Ini bertentangan dengan Frutos et al., [43] yang menunjukkan
bahawa salutan logam dengan peratus 31 at.% Si, ia bertindak sebagai lapisan pelindung kepada
logam pada suhu 900°C. Ini dapat disimpulkan bahawa walaupun dengan kehadiran Si dalam
peratusan yang rendah masih membolehkan ia bertindak sebagai lapisan pelindung walaupun pada
suhu yang rendah. Apabila suhu meningkat kepada 600°C (Rajah 11(c) dan Rajah 11(d)), penembusan
masuk gas oksigen secara berterusan menghasilkan fasa pengasingan pada bahagian dalaman
substrat iaitu di bawah lapisan oksida pelindung Al>Os. Pengasingan fasa ini mengandungi oksida
kaya-Mg dan Si. Ini menghasilkan pengkayaan oksida pada antaramuka aloi — oksida [45-47].
Seterusnya, pengkayaan oksida di bawah permukaan lapisan oksida didapati dimonopoli oleh oksida
yang kaya-Si dan membentuk lapisan pengkayaan oksida yang mengandungi SiO, seperti yang
ditunjukkan dalam persamaan kimia (4). Lebihan atom-atom Si ini berkemungkinan tertarik kepada
Mg dan mungkin membentuk sebatian antara logam yang membentuk mendakan kimia Mg,Si. Oleh
kerana disebabkan oleh kandungan Mg yang rendah, mendakan sebatian Mg,Si adalah rendah.
Apabila suhu meningkat, resapan Si ke dalam lapisan oksida pada permukaan sampel semakin
bertambah dan menyebabkan kecenderungan nukleasi oksida hasil tindak balas campuran antara
SiO; dan Al;O3 dan membentuk sebatian Al,SiOs seperti dalam tindak balas kimia dalam persamaan
(6). Ini didapati meningkatkan tahap rintangan terhadap pengoksidaan walaupun sampel ini
dioksidakan pada suhu 600°C .

Si(s) + 0,(g) — Si0, (4)
2Mg(s) + Si(s) = Mg,Si (5)
Si0,(s) + Al,05(s) — Al,SiOs (6)

Keadaan kesan pengoksidaan pada STK 4043 ini dibuktikan dengan kehadiran pengkayaan oksida
pada lapisan permukaan substrat logam terkimpal dengan pencirian XRD. Berdasarkan Rajah 10,
puncak spektrum XRD membuktikan kehadiran fasa oksida y-Al,Os dan 0-Al,03 dengan struktur
penghabluran untuk sampel logam terkimpal STK 4043 yang dioksidakan pada kedua-dua suhu iaitu
400°C dan 600°C, masing-masing selama 20 dan 40 jam. Pencirian XRD tidak dapat mengesahkan
kehadiran fasa oksida yang mengandungi Si walaupun pemetaan elemen menunjukkan kehadiran
resapan Si ke bahagian antaramuka aloi — oksida [48,49]. Manakala, EDX pula hanya dapat mencapai
kedalaman 0.1 — 0.3 um daripada permukaan sampel tersebut. Ini membolehkan analisis kehadiran
dan pembuktian logam oksida nipis yang hadir pada permukaan sampel ditentusahkan.

Oleh itu, secara termodinamik berdasarkan tenaga pengaktifan Gibbs, dapat dicadangkan turutan
tindak balas pengoksidaan yang terlibat merangkumi, (i) pertumbuhan lapisan oksida Al,O3 pada
suhu bilik, (ii) Mg dioksidakan kepada MgO dengan nilai AG°s00 adalah —1,062.3 kJ dan AG®s00 adalah
—1,015.68 kJ, (iii) Al dioksidakan secara berterusan membentuk y-Al03 dan 3-Al03 dengan AG°s00
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adalah — 976.91 kJ dan AG°s00 adalah — 931.66 kJ , (iv) resapan Si berlaku dan kation Si telah
dioksidakan membentuk SiO, dengan AG°s00 adalah — 785.07 kJ dan AG°e00 adalah — 750.39 kJ, (v)
pembentukan mendakan Mg,Si dengan AG°sg0 adalah — 105.42 kJ dan AG°sg0 adalah —90.12 kJ dan
(vi) sebatian Al,O3 dan SiO; bertindak balas membentuk Al,SiOs dengan AG°400 adalah —6.193 kJ dan
AG°s00 adalah — 5.416 kJ.

Apabila suhu mencecah 600°C (Rajah 11(c)), resapan kation logam tidak dapat dibuktikan melalui
analisis pemetaan EDX. Pada suhu ini, penembusan anion oksigen masih mendominasi keadaan di
mana pengoksidaan dalaman menyebabkan bahagian dalaman substrat mengalami degradasi. Ini
menghasilkan bahagian dalaman substrat yang berliang dan mempunyai retak mikro. Walaupun tiada
bukti resapan kation logam berlaku, secara jelasnya, tahap pengoksidaan yang dialami oleh TLP 4043
ini menunjukkan tahap kerintangan terhadap pengoksidaan yang lebih baik apabila didedahkan
kepada suhu tinggi.

O O o O
l’ l’ _{3.1303 A ‘l' :_fml.sfomm.si AlLO:
-~ “kepada v-Al,0;
dan seterusnya
5-Al,0;
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Rajah 11. llustrasi skematik cadangan model mekanisme pertumbuhan
lapisan oksida pada permukaan logam TLP 4043 yang telah dioksidakan
dalam medium udara biasa pada (a) suhu bilik, (b) suhu 400°C, dan (c)
suhu 600°C

Namun, dapat dicadangkan bahawa, resapan kation Si ke permukaan tetap berlaku secara
semulajadi. Dalam kes ini yang melibatkan TLP 4043, kandungan Mg yang sangat rendah didapati
kurang memberikan tenaga pemacu untuk menarik Si keluar daripada substrat sampel tersebut. Oleh
itu, atom-atom Si yang tertinggal dalam bahagian substrat didapati telah dioksidakan membentuk
oksida kaya-Si iaitu membentuk SiO». Oleh itu, lapisan pelindung yang kaya-Al masih kukuh meliputi
permukaan sampel dan menghalang pengoksidaan berterusan daripada berlaku. Berdasarkan Rajah
10, fasa oksida yang didapati terbentuk adalah y-Al,03 dan 3-Al;03 dengan struktur penghabluran
untuk kedua-dua suhu 400°C dan 600°C selama 20 dan 40 jam. Ini selari dengan pemetaan SEM/EDX
yang tidak menunjukkan sebarang indikasi pengkayaan oksida pada sub-permukaan sampel tersebut.
Ini dapat dicadangkan bahawa lapisan Al,O3 yang terbentuk di permukaan sampel masih kukuh dan
bertindak sebagai lapisan oksida pelindung dengan tahap kerintangan yang tinggi terhadap
pengoksidaan [50]. Selain itu, tiada puncak spektrum yang berunsurkan Si diperhatikan dan ini dapat
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dicadangkan bahawa kandungan elemen Si dengan pecahan kecil tidak menunjukkan sebarang
indikasi resapan disebabkan oleh kehadiran kandungan fasa Al,0s yang lebih dominan.

Apabila ia melibatkan pengoksidaan Si, dapat dinyatakan bahawa proses penembusan dan
migrasi spesis oksidan seperti gas oksigen adalah lebih dominan berbanding migrasi keluar kation Si.
Si juga berperanan dalam memperlahankan proses pengoksidaan dengan mengurangkan kemasukan
oksigen ke dalam kerak oksida dan juga didapati mengurangkan kecacatan keliangan dalam kerak
oksida yang tumbuh. Ini memberikan kelebihan kepada sampel TLP 4043 dengan kehadiran Si sebagai
elemen pengaloian sekunder yang tertinggi dalam mengurangkan kemasukan oksigen dalam substrat
logam aloi dan seterusnya menjadi tembok penghalang yang baik dalam menghalang pengoksidaan
untuk jangkamasa yang tertentu [51,52]. Ini memberikan indikasi bahawa Si memainkan peranan
penting dalam mengekalkan sifat pelindung terhadap pengoksidaan dan secara tidak langsung
mengukuhkan lagi lapisan Al;Os. la seterusnya menghalang degradasi daripada berlaku secara
berterusan. Oleh yang demikian, dapat dinyatakan di sini bahawa pertumbuhan oksida pada
permukaan logam sampel, iaitu TLP 4043 dan STK 4043 menunjukkan sifat oksida pelindung
walaupun didedahkan pada suhu 600°C. Penggunaan logam pengisi ER 4043 yang mengandungi
elemen pengaloian sekunder yang tertinggi iaitu Si didapati membantu memperlahankan proses
tindak balas pengoksidaan yang berlaku pada logam terkimpal STK 4043. Secara tidak langsung ia
juga dapat membantu mengukuhkan lapisan pelindung Al,O3 yang meliputi permukaan sampel dan
menghalang pengoksidaan berterusan daripada berlaku.

4. Kesimpulan

Oleh yang demikian, dapat dinyatakan bahawa kandungan elemen pengaloian melalui
penggunaan logam pengisi pada struktur terkimpal memainkan peranan penting dalam
meningkatkan atau menurunkan prestasi dan tahap kerintangan struktur tersebut. Oleh itu, dapat
dinyatakan bahawa penggunaan logam pengisi ER 4043 (Al-5% Si) untuk penyambungan logam Al-
Mg-Si seperti STK 4043 adalah bersesuaian untuk aplikasi suhu tinggi sehingga suhu 400°C.
Penggunaan logam pengisi ER 4043 (Al-5% Si) untuk penyambungan logam aloi Al-Mg-Si
menunjukkan bahawa elemen pengaloian sekunder memainkan peranan penting ke atas
kebolehrintangan dan ketahanan struktur terkimpal terhadap pengoksidaan suhu tinggi.
Penambahan 5% Si daripada logam pengisi dan pembentukan SiO, pada permukaan struktur
terkimpal kesan pendedahan pengoksidaan didapati efektif dalam merendahkan tahap pengoksidaan
dengan mengurangkan kemasukan oksigen ke dalam substrat aloi. SiO, juga membantu
mengukuhkan lapisan pelindung Al,Os. Kesimpulannya, penggunaan logam pengisi ER 4043 yang
mengandungi elemen pengaloian sekunder tertinggi iaitu 5% Si pada struktur terkimpal Al-Mg-Si
adalah bersesuaian untuk aplikasi sehingga suhu tinggi. Mekanisme pertumbuhan oksida untuk STK
4043 dan TLP 4043 telah dicadangkan dan dibentangkan.
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