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INTISARI

Telah dilakukan sintesis dan karakterisasi material piezoelektrik
Big sNay sTiO3; (BNT) dengan metode molten salt. Sintesis BNT dilakukan dalam
dua tahap diawali dengan sintesis Bi,Ti4O,; Kristal Bi;Ti;O;, diproduksi dalam
lelehan garam dengan mencampurkan dua bahan dasar Bi;O; dan TiO,,
selanjutnya Bi,TisO,; yang telah terbentuk ditambahkan dengan Na,COj; berlebih
untuk menghasilkan BNT. BNT yang telah disintesis selanjutnya dikarakterisasi
dengan menggunakan XRD untuk mengidentifikasi fasa, struktur kristal dan
ukuran butir kristal dan bentuk morfologi dianalisis dengan SEM. Dengan
melakukan variasi proses diantaranya variasi temperatur dan variasi komposisi
berat NaCl-KCl, diperoleh temperatur optimal sintesis Bi;TisO;; pada 950 °C
dengan perbandingan berat komposisi NaCI-KCl sama dengan berat campuran
Bi,05-TiO,. Sedangkan temperatur optimal untuk sintesis BNT adalah pada 600
°C. BNT yang diperoleh mempunyai struktur kristal rhombohedral dengana=b =
¢ =3,884 A dan a = B =y = 90,12243°. Ukuran butir kristal Bi,Ti;O,, yang
terbentuk adalah 16,76916 nanometer sedangkan ukuran butir krital BNT yang
terbentuk adalah 17,13943 nanometer.

Kata kunci : piezoelektrik, Big sNag sTiOs; (BNT), molten salt




ABSTRACT

BigsNagsTiO; (BNT) piezoelectric material has been synthesized and
characterisation with molten salt method. There are two steps in synthesis process
of BNT, the first is synthesis of Bi;Ti4O;;. Synthesis Bi;Ti4Oy; crystal were
produced by molten salt synthesis with mixture starting materials Bi,O3 and TiO,,
then the crystal Bi;Ti4O;; mixed with excessive Na;COs so that yield BNT. After
that BNT were characterized by X-Ray Diffractometer (XRD) for phasa
identification, crystal structur, and crystallite size calculation and Scanning
Electron Microscope (SEM) to morphology type. By varying process sucs as
temperature and NaCl-KCl composition weight ratio, optimal temperature of
synthesis Bi,Ti4Oy; at 950 °C with mixture of NaCl-KCl composition weigh and
mixture of Bi;Os-TiO, composition weight at equal weight, optimal temperature
of synthesis BNT at 600 °C, stuctur of the ceramic BNT material is rhombohedral
with lattice parameters iaa=b =c = 3,884 A and a = B =y = 90,12243". The
calculated crystalitte size of Bi;Ti4O; is 16,76916 nanometers and the calculated
crystalitte size of BNT is 17,13943 nanometers.

Key words : piezoelectric, Big sNag sTiO3 (BNT), molten salt
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BAB 1

PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Piezoelektrik didefenisikan sebagai suatu kemampuan yang dimiliki
sebagian kristal maupun bahan-bahan tertentu lainnya yang dapat menghasilkan
tegangan listrik jika mendapatkan perlakuan tekanan. Piezoelektrik adalah suatu
efek yang reversibel, dimana terdapat efek piezoelektrik langsung (direct
piezoelectric effect) yaitu produksi potensial listrik akibat adanya tekanan
mekanik dan efek piezoelektrik balikan (converse piezoelectric effect) yaitu
produksi tekanan akibat pemberian tegangan listrik yang menghasilkan perubahan
dimensi.

Piezoelektrik ditemukan tahun 1880 oleh Curie bersaudara yaitu Pierre
Curie dan Jacques Curie, dimulai dari penemuan kristal SiO, dan dilanjutkan
dengan penemuan Barium Titanat (BaTiOs) sekitar tahun 1940-an. Dalam sejarah
piezoelektrik, bahan piezoelektrik pertama kali diaplikasikan pada detektor
ultrasonik kapal selam pada awal tahun 1920-an.

Material piezoelektrik merupakan material yang dapat membangkitkan
tegangan listrik yang dapat dimanfaatkan sebagai sumber energi. Dikarenakan
sifatnya yang unik inilah para peneliti banyak menggunakannya sebagai

transduser/sensor, salah satunya adalah transduser yang digunakan pada alat-alat

ultrasonografi (USG) di bidang kesehatan.




Pada saat ini bahan-bahan transduser kesehatan banyak menggunakan
Lead Zirconium Titanat (PZT). Unsur Pb dari PZT merupakan unsur yang
bersifat racun. Apabila Pb ini masuk ke dalam tubuh manusia dapat mengganggu
proses metabolisme di dalam tubuh. Secara jangka panjang, kontaminasi terjadi
karena kerusakan mekanis dari transduser (bocor). Begitu pula hasil samping
produk PZT pada industri berupa limbah produksi yang pada gilirannya nanti
akan menjadi suatu masalah yang serius dalam penanganannya agar tidak
mencemari lingkungan. Hal inilah yang menjadi alasan para peneliti untuk
mencari bahan—bahan piezoelektrik alternatif yang bebas Pb.

Berbagai macam bahan keramik piezoelektrik bebas Pb dan ramah
lingkungan telah dikembangkan dan diperoleh, salah satunya bahan piezoelektrik
tipe perovskite yang menjadi kandidat kuat untuk diaplikasikan dikarenakan
keanisotropisan sifat piezoelektrik relatif kecil dibandingkan dengan piezoelektrik
tipe lain (Keiji, 2001 ; Takeuchi dkk, 2002).

Tipe keramik perovskite pertama kali diteliti dan dikembangkan pada
tahun 1947 adalah BaTiOs; (BT) dan menunjukkan sifat piezoelektrik yang cukup
kuat. Namun demikian bahan ini mengalami kesulitan dalam aplikasinya karena
memiliki rentang temperatur aplikasi (temperatur Curie, Tc) yang relatif rendah
yaitu 130 "C. Lain halnya dengan tipe keramik perovskite Kalium Niobat
(KNbO;) yang memiliki temperatur Curie yang tinggi yaitu 435 °C dengan sifat
piezoelektrisitas yang kuat tetapi KNbO3 sulit disintesis dikarenakan penguapan

Potasium Oksida selama proses sintering (Kosec, 1975).



Dewasa ini para peneliti mengembangkan bahan piezoelektrik alternatif

yang bebas Pb, salah satunya adalah Bismut Natrium Titanat (BNT) yang dapat

dipandang sebagai bahan piezoelektrik masa depan. BNT merupakan bahan

keramik yang memiliki sifat piezoelektrik kuat, dapat bekerja tanpa penambahan

Pb dan memiliki temperatur Curie 320 OC (Smolenskii dkk, 1961 ; Takenaka dkk,

1991).

1.2 Tujuan Penelitian

Tujuan dari penelitian ini adalah :

1

2

Mensintesis Big sNag sTiO3; dengan metode molten sallt.
Mengetahui komposisi optimal NaCl-KCl dan temperatur optimal
terbentuknya Bi,Ti40;.

Mengetahui temperatur optimal terbentuknya Bip sNag sTiOs.

Mengukur ukuran kristalin dari Big sNag sTiO; yang telah disintesis.
Mengkarakterisasi produk sintesis dengan menggunakan XRD dan
SEM.

1.3 Manfaat penelitian

Dengan adanya penelitian ini diharapkan dapat memberikan masukan pada

perkembangan metoda sintesis bahan piezoelektrik selanjutnya.



1.4 Batasan Masalah
Permasalahan yang dikaji pada penelitian ini adalah :
1. Sintesis BNT hanya dilakukan dengan metoda molten salt.
2. Pengidentifikasian produk sintesis hanya dengan menggunakan XRD dan
SEM. XRD digunakan untuk mengidentifikasi struktur kristal dan ukuran

kristalinnya, sedangkan SEM digunakan untuk melihat bentuk morfologi

dan komposisi kimia bahan yang telah disintesis.




BAB 11

TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Tinjauan Pustaka

Penelitian tentang sintesis bahan piezoelektrik BNT dengan metoda molten
salt pernah dilakukan oleh kelompok peneliti yang berasal dari Thailand yaitu
Paison Setasowon dkk pada tahun 2005 yang melakukan sintesis BNT dengan
memvariasikan temperatur sinteringnya. Sintesis dilakukan dengan waktu
sintering selama 12 jam dengan berat campuran NaCl-KCl sama dengan berat
campuran bahan dasar Bi,O;-TiO, dan kecepatan pendinginan 180 C/menit.
Setasewon dkk melakukan karakterisasi dengan menggunakan XRD dan SEM.
XRD digunakan untuk melihat pola difraksi dan ukuran kristalin BNT yang
dihasikan tanpa melakukan penghitungan terhadap parameter kisi. SEM
digunakan untuk melihat bentuk morfologi produk sintesis. Dari percobaan yang
dilakukannya didapatkan bahwa Bi>TisO;, optimal terbentuk pada temperatur
1000 °C dan BNT optimal terbentuk pada tempetarur 650 °C dengan ukuran
kristalinnya 80 + 10 nanometer.

Pada penelitian ini dilakukan sintesis BNT dengan berat campuran NaCl—-
KCI sama dan dua kali berat campuran bahan dasar Bi,O3-TiO, dan temperatur
sintesisnya divariasikan dengan waktu sintering selama 4 jam dan dengan proses
pendinginan biasa. Pada penelitian ini juga dilakukan karakterisasi dengan XRD

dan SEM dilanjutkan dengan menghitung parameter kisinya.




l
y

2.2 Landasan Teori
2.2.1 Bahan Dielektrik

Berbeda dengan konduktor, bahan dielektrik tidak memiliki elektron bebas
yang dapat bergerak dengan mudah di dalam material. Elektron di dalam material
dielektrik merupakan elektron terikat. Pada suhu kamar, di bawah pengaruh
medan listrik pergerakkan elektron hampir tidak terdeteksi. Namun pada
temperatur tinggi aliran arus bisa terdeteksi jika diberikan medan listrik pada
material dielektrik. Arus ini ditimbulkan oleh pergerakan molekul polar yaitu
molekul yang membentuk dipol.

Bahan dielektrik adalah suatu bahan yang secara kelistrikan bersifat isolasi
dan bisa memperlihatkan struktur dipol listrik, yaitu adanya pemisahan antara
muatan listrik positif dan muatan listrik negatif pada tingkatan molekuler atau
atomik (Callister, 1994). Sebagian bahan dielektrik merupakan bahan feroelektrik
yaitu suatu bahan yang bisa menghasilkan kepolaran (polarization) secara
spontan. Bahan ini menunjukkan medan listrik permanen, dan ini merupakan
sumber konstanta dielektrik yang tinggi.

Hampir semua bahan feroelektrik menunjukkan sifat piezoelektrik yaitu
efek tekan listrik. Piezoelektrik merupakan bahan dielektrik yang polarisasinya
disebabkan oleh pengaruh gaya dari luar seperti tekanan.

Piezoelektrik berasal dari bahasa Yunani yaitu piezo atau piezein yang
berarti tekan dan elektrik yang berarti listrik. Bahan piezoelektrik merupakan
suatu bahan yang memiliki kemampuan membangkitkan muatan listrik dalam

merespon tekanan mekanis yang disebabkan adanya beda potensial antara sisi-sisi




yang berhadapan pada kristal seperti terlihat pada Gambar 2.1 (a), begitu juga
sebaliknya dapat menyebabkan perubahan dimensi bahan dalam merespon medan

listrik teraplikasi pada bahan seperti yang terlihat pada gambar 2.1 (b).

(a) (b)
Gambar 2.1 Efek piezoelektrik
(a) Tekanan menghasilkan tegangan listrik
(b) Tegangan listrik menyebabkan perubahan dimensi bahan

2.2.2 BNT (Bismut Natrium Titanat)

BNT termasuk material feroelektrik. BNT dikembangkan oleh Smolenski
pada tahun 1960. BNT merupakan bahan piezoelektrik yang baik karena
mempunyai rentang temperatur Curie yang tinggi dan mempunyai kemampuan
bekerja dengan baik walaupun tanpa penambahan Pb (Nagata and Takenaka,
1997). Material BNT sedang dipelajari untuk menggantikan material PZT yang
masih mengandung timbal (Pb).

BNT dan keramik piezoelektrik bebas timbal lainnya memiliki sifat

| piezoelektrisitas dan temperatur Curie (Tc) yang lebih rendah dibandingkan




dengan kelas piezoelektrik berbasis timbal seperti PZT. PZT memiliki temperatur
Curie 450 °C sedangkan BNT memiliki temperatar Curie 320 °C sehingga rentang
suhu aplikasi PZT lebih lebar apabila dibandingkan dengan BNT. Temperatur
Curie beberapa keramik piezoelektrik dapat dilihat pada Tabel 2.1.

Tabel 2.1 Temperatur Curie beberapa keramik piezoelektrik

Keramik piezoelektrik Temperatur Curie (Tc)
Pb,Zr;«TiOs (PZT) 450°C
KNbO; (Kalium Niobat) 435°C
Big sNag sTiO; (BNT) 320°C
BaTiO; 130°C

Temperatur Curie adalah temperatur dimana terjadi perubahan fasa dari
rhombohedral atau tetragonal menjadi kubik. Di atas temperatur Curie tetapan
dielektrik memperlihatkan perilaku  Curie-Weiss. Hukum Curie-Weiss
memberikan suatu persamaan yaitu permitivitas relatif turun dengan cepat di atas
temperatur Curie (Moulson and Herbert, 2003). Penurunan drastis permitivitas
relatif tergantung pada batas temperatur Curie dari bahan piezoelektrik yang
digunakan (Soukhojak dkk, 2000).

BNT merupakan bahan keramik piezoelektrik yang memiliki tipe kristal
perovskite ABO;. Seperti yang telah disinggung sebelumnya, BNT memiliki sifat
piezoelektrik kuat serta temperatur Curie relatif tinggi dibandingkan bahan
piezoelektrik bebas timbal lainnya, sehingga BNT menjadi layak dan patut untuk

dikembangkan. Rentang temperatur yang lebar ini tidak hanya menguntungkan



pada aplikasi bidang kesehatan, tetapi juga dapat diaplikasikan pada industri—
industri aotomotif, minyak dan gas alam maupun pada permukaan mesin—mesin
yang relatif panas.

BNT merupakan bahan piezoelektrik bebas Pb (timbal) yang mempunyai
temperatur Curie tertinggi dibandingkan bahan piezoelektrik bebas Pb lainnya
yaitu 320 C. Keramik BNT mempunyai struktur kristal rhombohedral pada suhu
kamar (Park and Hong, 1997 ; Jones and Thomas, 2002).

2.2.3 Struktur Kristal BNT

Bahan kristal merupakan suatu bahan yang terdiri dari atom-atom yang
tersusun secara berulang dalam pola tiga dimensi dengan rangkaian yang panjang
(Cullity, 1978). Pengelompokan atom tersebut dalam kristal menghasilkan
simetri distribusi kerapatan elektron dan ukuran pengulangan transisi terkecil
bagian tiga dimensi kristal. Bagian ini dikenal sebagai sel satuan, yang
merupakan volume terkecil yang mengandung semua informasi struktur dan
simetri kristal (Cullity, 1978).

Kisi merupakan pola geometri yang dibentuk oleh atom-atom yang
setimbang. Sedangkan basis (konstanta kisi) merupakan dua vektor satuan yang
berbeda, diberi simbol a dan b. Suatu konstanta kisi kristal yang terbentuk dalam
bentuk 3 dimensi diberi simbol dengan a, b dan ¢. Sudut antara ketiga konstanta

kisi tersebut diberi simbol dengan a, £ dan y.

Volume sel satuan ditetapkan oleh tiga kisi a, b dan ¢ dan tiga sudut

@, f dan y. Tujuh bentuk sel satuan yang berbeda bisa dibentuk dari parameter-

parameter ini yang dikenal sebagai sel satuan konvensional, dan bila



dikombinasikan dengan posisi atom khusus dengan sel satuan, akan menghasilkan
14 kisi bravais, yang rincinya dapat dilihat pada Tabel 2.2.

Tabel 2.2 Sel Satuan Konvensional dan 14 Kisi Bravais

Sistem Panjang sumbu Kisi Simbol | Skema tiga-
Kristalografi Dan sudut Bravais Kisi dimensi
Simple
Triklinik a+zb#+c - Simp]e P ‘

Monoklinik a®zb#c - Simple P
a=8=90°%v - Base- 6 ‘
atiini centered
azb#c
a=y=90°+p
Ortorombik azb#c - Simple P
a=f=y=090° - Base- B
' centered F c
- Face- I
centered a b
- Body-
centered
Tetragonal a=b#c - Simple P
a=f =y=90° = BOdy- I
' centered ¢
a a

Rombohedral | 4 = g =y = 90° < 1209

Trigonal a=b=c - Simple P "

Hexagonal a=b#c - Simple ¥
a=Ff=90°y=120° c
a a
Kubus a=b=c - Simple P
a=f=y=90" - Face- E .
centered I
- Body- e

centered
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BNT memiliki struktur kristal perovskite. Rumus umum dari stuktur
kristal perovskite adalah ABO; (Gambar 2.2). Struktur perovskite merupakan

salah satu jenis struktur dari material piezoelektrik.

B=Ti**

A=Na*/ B%

Gambar 2. 2 Sel satuan perovskite

Karakteristik struktur perovskite ABO; dapat dipengaruhi dengan
mengontrol keberadaan kation—kation B dan A, sehingga berdampak pada sifat—
sifat spesifiknya. Kepiezoelektrisitasan suatu bahan dipengaruhi oleh peranan
posisi B dari pada posisi A (Woodward, 1997). Dengan kata lain posisi A dapat
dikontribusi dalam penentuan sifat piezoelektrik yang kuat, akan tetapi peranan
posisi B jauh lebih kuat. Dalam hal ini, pada struktur BNT posisi B ditempati oleh
Ti"", sedangkan posisi A ditempati oleh Bi** dan Na".

Sel satuan perovskite terdiri dari delapan ion besar A*, satu ion kecil B”™,
dan enam ion O”. Sel satuan perovskite dapat digambarkan sebagai gabungan
struktur FCC (Face Centred Cubic ) dan BCC (Body Centred Cubic), dimana ion
A" berada pada sudut sel satuan, dan ion O” barada pada permukaan sel satuan.
lon B™ menduduki lokasi interstitial octahedral. Jika temperatur dinaikkan

melebihi temperatur Curie, struktur perovskite adalah kubik. Ketika material
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diaplikasikan pada suhu kamar dan di atasnya hingga mencapai temperatur Curie
terjadi perubahan fase dari kubik ke tetragonal, rhombohedral, dan lain-lain.
2.2.4 Bidang Kristal

Bidang dalam sebuah kristal dapat ditentukan dengan menggunakan

aturan-aturan sebagai berikut:
1. Menentukan titik-titik potong dari setiap sumbu kristal tiga dimensi.
2. Membalikkan nilai titik-titik potong tersebut dengan menjadikan penyebut

suatu pecahan yang memiliki nilai pembilang 1.

3. Nilai dari ketiga bilangan tersebut dibuat dalam bentuk <hkl>, yang
disebut dengan indeks Miller.

Jarak bidang kristal diperlukan dalam menganalisis sebuah kristal. Jarak
bidang kristal merupakan panjang garis yang diambil secara tegak lurus antara 2
bidang kristal yang sama dalam sebuah kristal. Penentuan jarak antara bidang
kristal bergantung pada sistem kristal yang dimiliki, karena setiap sistem kristal
memiliki rumus jarak bidang kristal yang berbeda. BNT memiliki sistem kristal
tetragonal, atau rhombohedral, sehingga jarak bidang kristal diberikan oleh

persamaan berikut:

2 o
Untuk tetragonal : % s - ol 2.1
d a2 ¢
Untuk rhombohedral :
1 _ (WP +k* +1%)sin? a+2(hk +hi+hi)(cos® a—cosa) &35
d? az(1—3c0$2 (:r+2cos3 a)
Keterangan: dpy = jarak bidang kristal

adanc = parameter kisi



h,kdan1 = indeks Miller bidang kristal

2.2.5 Metoda molten salt

Sifat piezoelektrik suatu material dipengaruhi oleh beberapa faktor,
diantaranya kemurnian, kehomogenan, ukuran kristal dan sistem kristal. Faktor-
faktor tersebut sangat dipengaruhi oleh metoda yang digunakan dalam mensintesis
material piezoelektrik.

Sintesis bahan piezoelektrik dapat dilakukan dengan dua metoda yaitu
dengan metoda konvensional atau disebut juga dengan metoda kering atau solid
state reaction dan metoda kimia atau dikenal juga dengan metoda basah.

Metoda kering merupakan suatu metoda untuk mensintesis suatu bahan
yang reaksinya dilakukan dalam fasa padat. Metoda ini relatif sederhana yaitu
hanya dengan mencampurkan semua bahan dasar kemudian dikompaksi (ditekan)
dilanjutkan dengan proses sintering pada temperatur tertentu sehingga terbentuk
bahan yang diinginkan. Namun metoda ini mempunyai beberapa kekurangan
diantaranya dibutuhkan temperatur sintering yang lebih tinggi, bahan yang didapat
kurang homogen, dan kemurniannya relatif rendah dibandingkan dengan metoda
basah.

Dengan metoda basah semua kekurangan dari metoda kering tersebut
dapat diatasi namun dibutuhkan bahan tambahan untuk mempercepat reaksi dan
prosedur pengerjaannya menjadi lebih panjang. Metoda basah dapat dibagi tiga
yaitu metoda solgel, hidrotermal dan molten salt. Sintesis bahan dengan metoda
solgel dan hidrotermal relatif sulit dilakukan karena bahan-bahan kimia yang

digunakan pada metoda ini sulit didapat dan dibutuhkan biaya yang tinggi untuk
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mensintesis bahan dengan metoda ini. Sedangkan dengan molten salt hanya
dibutuhkan bahan tambahan seperti NaCl dan KCl yang mudah didapat dan
harganya pun relatif terjangkau.

Metoda molten salt merupakan suatu metoda yang digunakan untuk
mensintesis suatu bahan dimana proses sintesis terjadi dalam lelehan garam.
Molten salt dapat dibuat dengan mencampurkan Natrium klorida (NaCl) dan
Kalium klorida (KCI), kemudian dipanaskan dengan temperatur yang lebih tinggi
dari titik lelehnya yaitu lebih tinggi dari 801 i sehingga garam tersebut meleleh
(mencair). Lelehan garam ini mempunyai kemampuan seperti air yaitu dapat
berfungsi sebagai pelarut dan katalis.

Metoda molten salt memiliki banyak keunggulan jika dibandingkan
dengan metoda konvensional (cara padat) diantaranya yaitu bentuk dan ukuran
kristal yang dihasilkan dapat dikendalikan, tingkat kehomogenan campuran bahan
lebih tinggi, temperatur sintesisnya lebih rendah dan tingkat keberhasilannya lebih
tinggi.

2.2.6 XRD (X — Ray Diffraction)

Pola difraksi sinar-X dapat digunakan dalam analisis kualitatif (identifikasi
fasa) dan kuantitatif material. Pada waktu suatu material dikenai sinar-X, maka
intensitas sinar yang ditransmisikan lebih rendah dari intensitas sinar datang. Hal
ini disebabkan adanya penyerapan oleh material dan juga penghamburan oleh
atom-atom dalam material tersebut. Berkas sinar-X yang dihamburkan tersebut

ada yang saling menghilangkan karena fasenya berbeda dan ada juga yang saling



menguatkan karena fasenya sama. Berkas sinar-X yang saling menguatkan itulah
yang disebut sebagai berkas difraksi.

Hukum Bragg merupakan rumusan matematika tentang persyaratan yang
harus dipenuhi agar berkas sinar-X yang dihamburkan tersebut merupakan berkas
difraksi. Berkas sinar-X monokromatik yang datang pada permukaan kristal akan
dipantulkan, dan pantulan terjadi hanya jika sudut datangnya mempunyai sudut

tertentu (Gambar 2.3).

Sinar datang 1 Sinar
pantul

®
o —0@ 0 @

Gambar 2.3 Difraksi sinar-X oleh bidang kristal

Alat X-Ray Diffraction (XRD) digunakan untuk mengetahui struktur
kristal, perubahan fasa dan ukuran kritalin. Metode XRD berdasarkan sifat
difraksi sinar X, yaitu hamburan cahaya dengan panjang gelombang A saat
melewati Kisi kristal dengan sudut datang 0 dan jarak antar kristal sebesar d. Data
yang diperoleh dari metoda karakterisasi XRD adalah sudut hamburan (sudut
Bragg) dan intensitas. Hal yang perlu diperhatikan pada metoda XRD yaitu posisi
difraksi maksimum, intensitas puncak dan distribusi intensitas sebagai fungsi dari
sudut difraksi.

Berkas sinar pantul akan saling berinterferensi pada detektor dan terjadi
interferensi konstruktif hanya jika perbedaan lintasan antara sinar 1 dan sinar 2

sama dengan bulat dari panjang gelombang.
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nA=2d sinf (2.3)
dengan : d = jarak bidang kristal
6 = sudut difraksi
n = orde difraksi (n =1,2,3....)
A = panjang gelombang sinar-X (A = 1,5404 A)

Persamaan ini disebut sebagai Hukum Bragg. Pantulan Bragg hanya
terjadi untuk gelombang dengan A < 2d, dan itulah sebabnya cahaya tampak tidak
dapat digunakan dalam hal ini.

Sudut 9‘yang ditentukan berdasarkan Persamaan (2.3), untuk jarak antar
bidang d dan A tertentu merupakan sudut unik terjadinya pantulan. Pada sudut
yang lain, berkas sinar pantul akan saling berinterferensi destruktif satu sama lain,
sehingga pantulan efektifnya nol. Data yang diperoleh dari pengukuran difraksi
adalah sudut difraksi 26 dan intensitasnya / (26) pada sudut pantul yang sesuai.
Pantulan n = 1,2,3...berturut-turut disebut pantulan orde pertama, orde kedua, orde
ketiga,...dan seterusnya. Semakin tinggi orde pantulan semakin rendah intensitas
pantulnya. Istilah difraksi lebih banyak dipakai dalam hal ini dari pada pantulan,
sehingga sebutan lazimnya “difraksi sinar-X" (Cullity, 1978).

Dari pola difraksi yang didapat dengan karakterisasi yang menggunakan

alat XRD, dapat dilakukan penghitungan terhadap ukuran kristalin suatu bahan

dengan menggunakan rumus Debye-Scherrer yaitu sesuai dengan Persamaan 2.4.

092
" BCos 0 (2.4)

Dimana : t = diameter partikel
B = lebar setengah puncak maksimal dalam rad 26

0 = sudur Bragg




BAB II1

METODE PENELITIAN

3.1 Tempat dan Waktu Penelitian
Penelitian dilakukan selama 3 bulan di Pusat Teknologi Bahan Industri
Nuklir (PTBIN), Badan Tenaga Atom Nasional (BATAN), Kawasan Puspiptek

Serpong, Tangerang.

3.2 Alat dan Bahan
3.2.1 Alat
Alat yang digunakan pada penelitian ini adalah :

1. Neraca digital yang memiliki ketelitian yang tinggi (+ 0,0001 gram)
digunakan untuk menimbang bahan dasar.

2. Mortar dan lumpang digunakan sebagai tempat penggerusan.

3. Spatula berfungsi sebagai sendok dan pengaduk.

4. Crucible (cawan porselin) sebagai wadah bahan uji.

5. Magnetic stirer sebagai sumber panas dan pengaduk saat proses
pencucian.

6. Tungku pemanas dengan merk Thermolyne 48000 furnace untuk proses
kalsinasi dan sintering.

7. Peralatan gelas sebagai wadah saat proses pencucian.

8. Difraktometer sinar-X merek PHILIPS tipe APD 3520 digunakan sebagai

alat karakrerisasi untuk melihat pola difraksi.

17
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9. SEM merek JEOL JSM-6510LA digunakan sebagai alat karakterisasi
untuk melihat bentuk morfologi dan kandungan kimia yang terdapat dalam
bahan.

3.2.2 Bahan
Bahan yang digunakan pada penelitian ini adalah :

1. Bismut Oksida (Bi;O3;)(ABCR, Puratrem AB106142, Jerman) dengan
kemurnian 99.999 %.

2. Titanium Oksida (TiO)(stream chemical inc no. 93. 2207, Jerman) dengan
kemurnian 99,99%.

3. Natrium Karbonat (Na;COs)(1.06392.1000, Jerman) dengan kemurnian
99.999%.

4. NaCl (ABCR, Jerman) dengan kemurnian 99.999%.

5. KCI (ABCR, Jerman) dengan kemurnian 99.999%.

6. Larutan AgNOs.

=

Aquades.

Semua bahan dari no 1 sampai no 5 berbentuk serbuk.

3.3 Tata Laksana Penelitian
3.3.1 Sintesis Bahan
Pada penelitian ini akan dilakukan sintesis kristal BNT dengan metoda
basah yaitu dengan metoda molten salt, kristal BNT disintesis dalam dua tahap,

diawali dengan sintesis Bi,Ti;O,, dalam lelehan garam yaitu campuran NaCl-
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KCI. Selanjutnya Bi;TifO;; yang terbentuk ditambahkan dengan Na,CO;
sehingga terbentuk BNT.

Prosedur pembuatan BigsNagsTiO3; (BNT) diawali dengan pembuatan
Bi>TisOyy. BixTisOy; dibentuk dalam larutan garam dengan mencampurkan 2
bahan dasar yaitu Bi-O3 dan TiO..

Kedua bahan Bi,Os dan TiO; ditimbang dan dicampur secara stokiometri.
Selanjutnya digerus selama 4 jam agar kedua bahan menjadi homogen. NaCl dan
KClI ditimbang dengan perbandingan mol 1 : 1. Seperti halnya Bi,Os dan TiO,,
NaCl dan KCI1 juga dihomogenkan dengan cara menggerusnya. Campuran bahan
dasar Bi;Oz dan TiO, yang telah digerus dicampurkan dengan campuran garam
NaCl-KCl yang beratnya sama dan dua kali berat campuran Bi;O;-TiO,.
Kemudian campuran ini dipanaskan pada berbagai temperatur selama 4 jam.
Untuk menghilangkan garamnya, maka campuran yang telah disinter tersebut
dicuci dengan menggunakan air panas dan di tes dengan larutan AgNO; untuk
memastikan bahwa sudah tidak ada lagi garam dalam campuran dan yang tersisa
hanyalah Bi;Ti40;;. Selanjutnya Bi;Ti4O;, yang telah dicuci dikeringkan. Ukuran
dan bentuk kristal Bi;Ti4O, yang sudah diproduksi dilihat dengan XRD dan
SEM. Untuk lebih jelas berikut merupakan tabel variasi temperatur yang

dilakukan dalam mensintesis Bi>TisOy;.




20

Tabel 3.1 Variasi Temperatur dalam Mensintesis Bi;Ti4Oy;

Berat NaCIl-KCl Temperatur ‘o)

Tanpa garam atau tanpa NaCl-KCl 800

950

1000

1100

Sama dengan berat campuran Bi,Os-TiO, 800

950

1000

1100

Dua kali berat campuran Bi;Os-TiO 800

950

1000

1100

Selanjutnya kristal Bi,;TisO,; yang terbentuk dicampurkan dengan Na,CO;
berlebih (> 50% dari berat) dan digerus selama 4 jam. Setelah campuran kristal
Bi;Ti;Oy; dan NayCO; homogen, campuran tersebut disinter dengan temperatur
bervariasi mulai dari 600 °C, 650 °C, dan 700 °C. Kelebihan bahan Na,COs
selanjutnya dapat dihilangkan dengan mencucinya dengan air panas sechingga
bahan Na,CO; yang tidak bereaksi akan terbuang dan yang tersisa adalah bahan

Bio,sN a[),sTiO3 (BNT) murni.
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3.3.2 Karakterisasi

Karakterisasi sampel dilakukan dengan mengunakan XRD dan SEM. XRD
digunakan untuk melihat pola difraksi dan ukuran butir kristal, sedangkan bentuk
morfologi dan analisa semi kuantitatif dilihat dengan SEM. Kedua alat ini

tersedia di PTBIN BATAN Serpong, Tangerang.
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Tahapan kegiatan yang dilakukan dalam penelitian ini ditunjukkan secara

skematis pada Gambar 3.1 :

PENYIAPAN BAHAN
L 2

BiO, + 4TiO, PENCAMPU KCI + NaCl

l S (homogenisasi) - S C—
¥

KALSINASI
SINTERING
v

CUCl
A ¥
PENGERINGAN

v
PENAMBAHAN Na,CO;

Y

F 3

'

v v
XRD SEM

2 v
v

PENGOLAHAN DATA

'

PEMBAHASAN

KESIMPULAN

Gambar 3. 1 Tahapan Penelitian



BAB 1V

HASIL DAN PEMBAHASAN

Telah dilakukan proses sintesis BNT dengan metoda molten salt. Sintesis
dilakukan dengan dua tahap. Diawali dengan tahap awal yaitu sintesis Bi;TisO;
dengan mencampurkan dua bahan dasar yaitu BiO3 dan TiO, Sintesis Bi;TisOy;
terjadi dalam dalam lelehan garam. Adapun reaksi yang terjadi adalah :

Bi;03 +4TiO; — Bi;TisOy;

Selanjutnya kristal Bi;Ti4O; yang telah terbentuk dicampurkan dengan
Na,CO; berlebih (> 50% dari berat Bi;TisOy,) agar seluruh kristal Bi,Ti Oy,
bereaksi sempurna dengan Na,CO; membentuk BNT yang bersifat piezoelektrik.
Na,CO; yang tidak bereaksi dapat dibuang dengan cara mencucinya dengan air
panas. Persamaan reaksi proses pembuatan BNT yaitu :

Bi;TisOy; + n NaxCO; — 4Big sNag sTiO3 + CO; + (n-1)NayCO;

Sintesis BNT dilakukan dengan menvariasikan temperatur sintering dan
berat campuran NaCl-KCl agar diperoleh bahan BipsNagsTiOs. Setelah BNT
terbentuk, selanjutnya dikarakterisasi dengan menggunakan XRD (X-ray

Diffraction)dan SEM (Scanning Electron Microscope).

4.1 Karakterisasi dengan XRD
4.1. 1 Identifikasi Bahan Dasar
Bahan dasar yang digunakan pada penelitian ini adalah Bi,Os;, TiO, dan

Na;CO; dengan kemurnian mencapai 99,999%. Bahan dasar yang berupa serbuk
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dikarakterisasi dengan menggunakan XRD (X-ray diffraction). Selanjutnya
sampel yang sudah dikarakterisasi diidentifikasi dengan cara mencocokan 3
puncak tertinggi pada eksperimen dengan tabel Hanawalt.

a. Bismut Oksida (Bi»O3)

Pola difraksi dari bahan dasar Bi,O; dapat dilihat pada Gambar 4.1.

\ Sample Bi2 O3

Gambar 4.1 Pola Difraksi Bahan Dasar Bi;O3

Tiga puncak tertinggi dari Gambar 4.1 berturut-turut adalah pada 2 theta
sama dengan 27,26°, 33,04° dan 26,78°. Ketiga puncak tertinggi dari ekperimen
ini dicocokkan dengan tabel Hanawlt. Adapun nomor tabel Hanawalt yang cocok
dengan pola difraksi di atas adalah 41-1449 dengan stuktur kristalnya monoklinik
dengan parameter kisia= 5,849 A,b=8,169A,c=7,512A, a=y=90 "dan p =
112,98 °.

Harga intensitas relatif dan jarak antar bidang pada ekperimen cocok

dengan harga intensitas relatif dan jarak antar bidang pada tabel Hanawalt,
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sebagaimana terlampir dalam tabel hanawalt 41-1449 (Lampiran 1). Hal ini
mengidentifikasi bahwa bahan dasar Bi,O; tidak memiliki kontaminan.
b. Natrium Karbonat (Na,COs)

Pola difraksi dari bahan dasar Na,CO; dapat dilihat pada Gambar 4.2.

Na2 CO3

2 theta

Gambar 4.2 Pola Difraksi Bahan Dasar Na,CO;

Seperti hal nya Bi,O;, karakterisasi dengan XRD juga dilakukan terhadap
Na,CO;. Tiga puncak tertinggi dari pola difraksi Na;CO; adalah berturut-turut
pada 2 Theta sama dengan 30,46°, 38,281°, 35,539° Ketiga puncak tertinggi dari
ekperimen dicocokkan dengan tabel Hanawalt, dan nomor tabel Hanawalt yang
cocok dengan hasil eksperimen ini adalah 19-1130 (Lampiran 2). dengan struktur
kristalnya monoklinik. Parameter kisinya sebagaimana tercantum pada tabel
Hanawalt adalah a = 8,907 A, b=5,239 A, ¢ = 6,043 Adana=y=90°, B =101,0
“. Puncak- puncak asing atau puncak-puncak yang diluar dari tabel Hanawlt tidak

ada, hal ini mengidentifikasikan bahwa Na,CO; tidak memiliki kontaminan.
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c¢. Titanium Oksida (TiO»)

Pola difraksi dari bahan dasar TiO, dapat dilihat pada Gambar 4.3.

Tio2

700
600
500 -
400
300
200

Bl et b oo

10 20 30 40 50 60 70 80 80
2Theta

Intensitas

Gambar 4.3 Pola Difraksi Bahan Dasar TiO,

Bahan TiO, mempunyai 3 puncak tertinggi adalah 25.4°, 48,082° dan
37.861°. Hal ini juga ditunjukkan pada tabel Hanawalt untuk bahan TiO,
(Lampiran 3). Adapun nomor table Hanawalt yang cocok adalah 21-1272 dengan
struktur kristalnya tetragonal. Parameter kisinya sebagaimana tercantum pada
tabel Hanawalt adalah a =b =3,7852 A, ¢ =9,5139 A, a = p= y= 90° Puncak-
puncak asing yang terlihat pada sudut 20 adalah 54,061°. Hal ini dimungkinkan
adanya kontaminan yang relatif sangat kecil yang terjadi pada saat kerakterisasi

dengan XRD.
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4. 1. 2 Analisa pola difraksi sintesa Bi;TisO1;

Proses sintesis BNT dengan molten salt dilakukan dengan memvariasikan
temperatur sinteringnya yaitu 800 °c, 900 °c, dan 1000 °C sedangkan berat
campuran NaCI-KCl juga dibuat bervariasi yaitu sama dan dua kali berat
campuran Bi>O; dan TiO,.

Sebagai perbandingan juga dilakukan sintesis Bi;TisO;; dengan cara padat
(tanpa molten salt). Hasil karakterisasi dengan XRD dapat dilihat sebagai berikut :

a. Analisa pola difraksi sintesis Bi;Ti4O;; dengan cara padat

Untuk proses sintesis Bi;Ti;Oy, tanpa molten salt yaitu dengan cara padat,

diperoleh pola difraksi seperti pada Gambar 4.4.

. A = belum teridentifikasi
400 - & B = Bi2Ti4011

350 C = belum teridentifikasi

300 - 1100
5 250 A
£ 200 | 1000
g 150 -

100 A e 950

Gambar 4.4 Pola Difraksi Bi;Ti4O;; yang disintesis cara padat pada temperatur
yang bervariasi
Pola difraksi Bi;Ti;O;; yang disintesis dengan cara padat dengan
temperatur sintering yang bervariasi di tunjukkan pada Gambar 4.4. Pada

temperatur 800 °%C, 950 °C dan 1000 °C hanya satu puncak Bi;TisO; yang
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terbentuk yaitu pada 2 theta 30,239°. Pada temperatur ini fasa yang dominan
terbentuk adalah fasa lain yang belum diidentifikasi. Pada temperatur 1100 G
Bi,TisOy; sudah mulai terlihat dengan munculnya puncak identitas Bi,Ti4Oy; yaitu
sekitar sudut dua theta sama dengan 27,202, 30,239° dan sudut 33,741° akan
tetapi Bi>Ti4Oy; belum total terbentuk.

Dari analisis pola difraksi di atas dapat dijelaskan bahwa sintesis Bi;TisOy;
dengan cara padat dengan temperatur sintering 800 °C, 950 °C,1000 °C, 1100 °C
belum terbentuk secara maksimal dan dibutuhkan temperatur sintering yang lebih
tinggi lagi untuk mensintesis Bi;Ti;O,; dengan cara padat ini.

b. Analisa pola difraksi Bi,Ti;O,, yang disintesis dengan molten salt

Hasil sintesis Bi;Ti;O;, pada berbagai temperatur dengan molten salt

dimana perbandingan garam dan sampel 1 : 1 dapat dilihat pada Gambar 4.5.

X = puncak asing
#=BiT207
1000
44 #
o] # # | :
m{ # # #
a 800 4+ N Addonesll _*Jl ) A .ill. i A 1000
g a0, i | f
& - 950
Ty X x
200 - LMW«JMW 800
100 |
0 Campuran bahan dasar
10 €0 20 40 50 60 0 gy Bi203-Ti02

2 Theta

Gambar 4.5 Pola Difraksi Bi;Ti4O;, yang disintesis dengan molten salt
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Transformasi bahan dasar ke fasa Bi;Ti;O ditunjukkan dari perubahan
pola difraksi dari variasi suhu sintering 800 °C sampai 1100°C. Fasa struktur
Bi;TisO;; mulai terbentuk pada suhu 800°C. Pada suhu 800 °C masih tampak
puncak-puncak asing di sekitar sudut 15,001° dan 28,818°. Fasa Bi;Ti4O, yang
baik muncul pada suhu 950 °C tanpa puncak asing. Hal ini dapat diketahui dengan
mencocokkan puncak-puncak pola difraksi di atas dengan tabel Hanawalt.

Pola difraksi yang baik dari identifikasi puncak difraksi kristal Bi;Ti4Oy,
yang terbentuk pada suhu 950 °C sesuai dengan tabel Hanawalt dengan nomor 15-
0325 dengan stuktur kritalnya adalah triklinik (Lampiran 4). Tiga puncak tertinggi
dari pola difraksi ini adalah berturut-turut pada 2 Theta sama dengan 29,939,
30,16 dan 27,761.

Jika dibandingkan dengan sintesis cara padat, sintesis Bi;Ti;Oy; dengan
metoda molten salt jauh lebih baik. Dengan cara padat, pada temperatur 1100 ’c
hanya sedikit Bi;TisO;, yang terbentuk sedangkan dengan metoda molten salt
pada temperatur sinsesis 950 °C Bi,Ti;O;, sudah total terbentuk. Jadi dapat
disimpulkan bahwa molten salt tidak hanya sebagai wadah sintesis Bi;Ti Oy,
tetapi juga berfungsi sebagai katalis. Reaksi antara Bi,O3 dan TiO, terjadi setelah
campuran NaCI-KCl meleleh. Dengan adanya lelehan garam, reaksi antara Bi;Os
dan TiO, lebih mudah terjadi, sehingga Bi,Ti;O;, yang terbentuk semakin banyak.
Dengan molten salt temperatur sintesis Bi>Ti;O;; menjadi relatif lebih rendah dan
tingkat keberhasilannya pun jauh lebih tinggi.

Pola difraksi dari Bi,TiO,, yang terbentuk pada temperatur 950 °C sesuai

dengan penelitian sebelumnya [Paisan Setasuwon, 2005] hanya saja pada
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penelitian Paison fasa Bi,Ti;O, terbentuk pada temperatur yang lebih tinggi yaitu
pada temperatur 1000 °C (Gambar 4.6). Sedangkan pada penelitian ini pada
temperatur 1000 °C dan 1100 °C terbentuk puncak-puncak baru yaitu fasa

Bi,Ti:0; (Lampiran 5),

A: BigTig0qq
’§= E C: Bly 74Th20g 524
[ 4 . "
g dar A,
I ; l' |
E f A 1000 *C
’.‘, ‘HJ LITERATUR

5 WW ""'*\“-H'vr o, -wlva aA‘A
3 4
=
é 950°C EKSPERIMEN

10

2 Theta

Gambar 4.6 Pola Difraksi Bi;Ti4O;, eksperimen dan literatur

c. Analisa pola difraksi Bi;Ti4O,; yang disintesis dengan memvariasikan
campuran NaCl-KCl
Pola difraksi dari hasil reaksi Bi;O3; dan TiO; dalam molten salt dengan
perbandingan berat campuran NaCl-KCl dua kali berat campuran Bi;O; dan TiO,
dapat dilihat pada Gambar 4.7.
Dari bentuk pola difraksi sintesis Bi;Ti4O;, dengan perbandingan berat

campuran NaCl-KCl dua kali berat campuran Bi,O; dan TiO, pada temperatur

sintering 800°C, 950 °C, 1000 °C dan 1100 °C terbentuk fasa baru yaitu Bi;Ti>O;
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Pola difraksi pada keempat temperatur sintering tersebut hampir sama. Hanya
saja pada temperatur 800 °C dan 950 °C ditemukan puncak asing di sekitar sudut

32,34° dan 46,52°.

460 Heamian

400 - [

350 4 1 . l 4

300 .m-“wnh.‘? L“M",uwwwwm-do-m»-mwbw 1100

n
(=)
L

1000

Intensitas
- A D
=
(==
i

50 |
100 - %
50 4 -
0] |
10 1 20 40 50 80 0 a0
2 Theta

Gambar 4.7 Pola Difraksi campuran Bi;O; dan TiO, dangan perbandingan
campuran NaCI-KCl 1 : 2 pada temperatur yang bervariasi
Tiga puncak tertinggi dari pola difraksi di atas adalah pada 2 theta sama
dengan 29,86°, 49,86°, dan 28,598°. Adapun nomor tabel Hanawalt yang cocok
dengan pola difraksi di atas adalah 32-0118 dengan struktur kristalnya berbentuk

kubus dengan a =b =c¢ = 20,68 A dan a. = p =y = 90 °(Lampiran 6).

4. 1. 3 Analisa pola difraksi Bi,Ti4Oy; dengan penambahan Na;CO; berlebih
Identifikasi fasa dari Bi,Ti;O;; dengan penambahan Na,CO; berlebih

dengan temperatur sintering yang bervariasi di tunjukkan pada Gambar 4.8. Pada

temperatur 650 °C dan 700 OC ditemukan fasa baru dan hanya sedikit

BigsNagsTiO; yang ditemukan yaitu di sekitar sudut dua theta sama dengan
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30,46°, 46,84°, dan 52,74°. Tetapi pada suhu 600 %C BigsNagsTiO; total terbentuk.

Hal ini dapat dilihat pada Gambar 4.8.

700 1 * = Bi0,5SNa0,5TiO3

600

T e '
e M eI b o M2 o o A Literatur
400 -

200 - -
200 L, ]

100

Intensitas

10 20 30 40 60 B0 70

2 theta

Gambar 4.8 Pola Difraksi Bi;Ti;O;, dengan penambahan Na>CO; berlebih pada
temperatur yang bervariasi

Konversi dari Bi;Ti;O;; menjadi BipsNagsTiO; terjadi pada temperatur
relatif rendah yaitu pada temperatur 600 "C, pada temperatur di atas 600 °C
terbentuk fasa lain. Ini dengan jelas menandakan bahwa pada temperatur rendah
proses konversi dapat dikendalikan oleh energi difusi yang rendah dari ion Na
yang ditambahkan ke Bi;TisO;; untuk membentuk BigsNagsTiOs. Na,CO;
berlebih tidak berpengaruh dalam reaksi pembentukkan BipsNagsTiOs. Ketika
semua Bi;TisO); telah terkonversi menjadi BigsNagsTiO;, tidak ada lagi
kelebihan ion Na yang bereaksi. Pada temperatur yang lebih tinggi dari 600 %,
difusi dari jenis lain menjadi lebih aktif dan kelebihan Na,CO; berpengaruh pada
proses meminimalkan energi dari keseluruhan sistem, sehingga menghasilkan fasa

baru yang lebih stabil.
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Pola difraksi BipsNag sTiO; yang terbentuk sama dengan pola difraksi pada
dengan penelitian sebelumnya oleh Paisan Setasuwon pada tahun 2005, hanya saja
pada penelitian Paison fasa BijsNagsTiO; terbentuk pada temperatur yang lebih
tinggi yaitu pada temperatur 650 °C. Dari uraian di atas dapat dikatakan bahwa
penelitian ini lebih baik dari penelitian sebelumnya karena pada penelitian ini
temperatur sintesisnya lebih rendah dan puncak-puncak asing pola difraksi yang
ada pada penelitian sebelumnya relatif berkurang.

Bentuk pola difraksi BigsNag sTiO; yang telah disintesis juga hampir sama
dengan pola difraksi bahan piezoelektrik BNT yang disintesis dengan cara padat
(Xiujie Yi, 2005). Bentuk pola difraksi Bi;Ti4O;; sesudah penambahan Na,CO;
berlebih membentuk puncak yang simetris. Hal ini mengidentifikasikan bahwa
BigsNagsTiO3 yang terbentuk mempunyai struktur kristal rhombohedral. Bentuk
pola difraksi bahan piezoelektrik BNT (Xiujie Yi, 2005) adalah sebagai berikut

yang terlihat pada Gambar 4.9.

9 110
1000

800

intensitas Relatif

400

200

Gambar 4.9 Pola Difraksi B« upe Yi, 2005)
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Karena pola difraksi BipsNagsTiOs; yang terbentuk mengidentifikasikan

struktur kristalnya rhombohedral, maka rumus yang dipakai adalah:

1 (h2 +k2 +:’2)sin2 a+2(hk +id+hl)(0052 a—cosa)
d2 a2(1—30052 a+20053 a)

Dengan d didapat pada eksperimen, h, k dan | dicocokan dengan literatur
sedangkan a dan a merupakan parameter yang akan dicari.

Dari perhitungan didapatkan bahwa kristal BipsNagsTiOs; yang terbentuk
mempunyai struktur kristal rhombohedral dengan parameter kisi a =b = ¢ = 3,884
A dan a = p =y =90,12243° (Lampiran 7).

Dari pola difraksi Bi;TisO,; dan BigsNagsTiO; di atas juga dilakukan
pengukuran terhadap ukuran kristalnya dengan menggunakan rumus Debye-

Scherrer sesuai dengan persamaam 2.4 :

Dimana : t = diameter partikel
B = lebar setengah puncak maksimal dalam rad 20
6 = sudur Bragg
A = panjang gelombang, pada penelitian ini panjang gelombang
yang digunakan adalah 1,5406 A.

Untuk kristal Bi>TisO;; dengan data difraksi sebagai berikut :

B =0,547 = w= 0,00949 rad 26

20=11,841:0=5,9205

(0,9)(1,5406 A)
(0,00949)(cos 5,9205)

Didapat t= =146,0126 A = 14,60126 nm
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Dari perhitungan yang telah dilakukan didapatkan diameter partikel rata-
rata untuk kristal Bi,Ti;O,, sama dengan 16,76916 nm dan untuk kristal
Big sNag sTiO; didapatkan diameter partikel rata-ratanya sama dengan 17,13943
nm. Untuk lebih jelas dapat dilihat pada Lampiran 8 dan Lampiran 9.

4.2 Karakterisasi dengan SEM
4.2.1 Bentuk morfologi Bi;TisOy;

Telah dilakukan karakterisasi dengan SEM terhadap kristal Bi,Ti O,
sebelum dan sesudah penambahan Na,COs berlebih dengan perbesaran 2500 dan
3000 kali. Bentuk mofologi Bi;Ti O, ditunjukkan pada Gambar 4.10. Kristal
Bi,TisO;; yang terbentuk mempunyai bentuk morfologi seperti balok tetapi

ukuran partikelnya tidak seragam yaitu berkisar 2,8 pm sampai 5,77 pm.

SEl 20KV
PTBIN-BATAN
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Gambar 4.10 Bentuk morfologi Bi;Ti;Oy,
4.2.2 Bentuk morfologi BipsNagsTiO;
Bentuk mofologi Bi;Ti4Oy, setelah penambahan Na,CO; ditunjukkan pada

Gambar 4.11.

SEIl 20kVv  WD1imm SS50 X200 T——Tm
PTBIN-BATAN MS A 600 0001 19 Apr 2010
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Gambar 4.11 Bentuk morfologi BigsNag sTiOs

Bentuk kristal Bi;Ti4O, setelah penambahan Na,CO; hampir sama dengan
kristal Bi;Ti4O;; sebelum penambahan Na,COjs yaitu seperti balok dan sebagian

kecil berbentuk bola dengan ukuran partikel berkisar 3,165 pm sampai 7,57 pm.




BABV

KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan

1.

Big sNag sTiO; dari bahan dasar Bi,Os;, TiO> dan Na>CO; dapat disintesis

~ dengan metoda molten salt.

BNT optimal terbentuk pada suhu 600 °C dengan struktur kristal
rhombohedral dengan parameter kisia=b=c=3884 Adana=p=y=
90,12243° dan di atas suhu 600 °C terbentuk fasa baru.

Ukuran kristalin Bi;Ti40,; yang terbentuk adalah 16.76916 nm dan ukuran
kristalin BNT yang terbentuk adalah 17.13943 nm.

Partikel Bi>TisO;, yang disintesis dengan metoda molien salt berbentuk
balok dengan ukuran partikel berkisar 2,8 pm sampai 5,77 pm.

Partikel BigsNagsTiO; yang disintesis dengan metoda molten salt
berbentuk balok dan sebagian kecil berbentuk bola dengan ukuran partikel

berkisar 3,165 pum sampai 7,57 pm.

5.2 Saran

Iz

Pada penelitian selanjutnya sebaiknya proses penggerusan dilakukan

dengan alat yang lebih modern agar campuran lebih homogen.
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Lampiran 1
Pencocokan jarak antar bidang dan intensitas relatif pola difraksi bahan dasar

Bi,O; eksperimen dengan tabel Hanawalt.

Eksperimen Hanawalt
d intensitas d Intensitas
45349 4.8 45 2
41149 37 4.088 3
3.642 9.5 362 1
3.4743 22 3.45 4
3.3262 341 3.3 40
3.2688 100 3255 100
3.1974 249 3.184 10
2.7089 516 2.709 45
2.6497 5.5 2.639 3
2.5673 15.8 2.5586 25
2.8377 7 2.533 18
2.5075 7.3 2.499 2
2.4353 4.8 243 10
2.3987 13.9 2.39 6
2.2554 59 2.249 2
2.1842 4.4 2.1761 5
2.1602 3.7 2.1561 4

2.136 6.6 2.1323 18
2.0146 4.4 2.0079 14
1.9633 238 1.959 45

1.9173 29 1.9152 1
1.8798 9.9 1.8792 7
1.8461 5.5 1.8421 7
1.8274 5.9 1.8241 1
1.773 7.7 1.779 5
1.7666 8.8 1.7665 9
1.7615 7.7 1.76 8

1.7491 16.5 1.7455 45
1.7299 8.2 1.7264 11
1.6755 136 1.6746 12

1.6582 9.9 1.6561 10
1.6462 7 1.6433 3
1.5964 7.3 1.596 5
1.5644 4 1.5635 1
1.56101 48 1.5068 30
1.5021 4.8 1.5 30

1.4895 5.1 1.4995 10




411443 Quaity
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Lampiran 2
Pencocokan jarak antar bidang dan intensitas relatif pola difraksi bahan dasar

Na,CO; eksperimen dengan tabel Hanawalt.

Eksperimen Hanawalt

d(A) 1% d(A) 1%
5.2482 2.4 - -
5.1623 26 49 2
4.0693 1.5 3.91 s
3.3808 6.8 34 8
3.1886 9 32 12
2.9322 100 29 100
2.8933 26 2.86 2
2.7412 12 2.71 15
2.6853 99 2.67 10
2.6436 42 2.63 5
2.5975 12.9 5.6 20
2.5758 225 5,57 30
2.5239 25.3 2.54 60
2.4596 3.5 24 3
2.4325 29 2.39 2
2.3493 548 2.36 70
2.3168 42 2.31 FL
2.2382 226 2.25 35
2.1782 12.3 2.19 20
2.1622 15.8 2.16 17
2.1186 23 2.4 2
2.1034 2 2.3 2
2.0247 6.5 2.02 8
1.9434 1.4 1.95 15
1.9201 24 1.93 4
1.8733 11.7 1.88 20
1.7019 1 1.7 10
1.6743 46 1.68 8
1.6273 39 1.65 3
1.6091 27 16 2
1.5716 3.8 1.57 5
1.5599 49 1.57 5
1.4899 35 156 4
1.4763 10.5 1.48 17
1.4504 26 1.45 2
1.385 39 1.39 4
1.3814 32 1.38 2
1.2866 24 1.3 2
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dengan tabel Hanawalt

21272 Quaity

Lampiran 3

Eksperimen Hanawalt

d(A) 1% d(A) 1%
3.5037 100 3.52 100
2.4239 5.1 243 10
2.3743 16.9 2.37 20
2.3272 5.9 233 10
1.8908 26.5 1.89 35
1.8873 16.4 1.87 20

1.699 14.9 1.699 20
1.6949 10 - -
1.6654 14 .4 1.666 20
1.4802 111 1.4808 14
1.3637 4.1 1.3641 6
1.3603 3 1.36 4
1.3379 4.6 1.78 6
1.3346 3.5 1.3 2
1.2645 7.3 1.27 10
1.2611 5.1 1.259 4

Tinz2

CAS Number:

Molecular Weight 79.30

Volume|CD}
Dx 3893 Dm

13631

Titanium Dxide
Aef: Natl Bur. Stand (1S ] Monogr 25, 7, 82 (1969)

5.G.: 141/amd [141)

Cell Parameters:

ald’s b c 9513
[ § b

Soart Intensity -»
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Pencocokan jarak antar bidang dan intensitas relatif pola difraksi TiO, eksperimen

Hanawalt



Lampiran 4
Pencocokan jarak antar bidang dan intensitas relatif pola difraksi Bi,TisO;, yang
disintesis pada temperatur 950 °C dengan berat NaCl-KCl sama dengan berat

campuran TiO»-Bi;O; dengan tabel Hanawalt.

Eksperimen Hanawalt
2-Theta d(A) 1% 2-Theta d(A) 1%
11.483 7.6998 9 R E -
11.841 7.4678 | 32.3 11.486 7.46 75
12.119 7.2969 | 33.2 12.142 7.29 75
17.44 5.0809 | 345 17.459 5.08 100
24.341 3.6537 8.1 24 141 3.7 10
24,776 3.5905 4.9 24.82 3.6 8
26.179 34012 | 18.8 26.2 3.39 25
26.579 3.351 336 26.62 3.34 40
26.78 3.3262 | 17.5 26.8 3.314 20
27.4 3.2524 | 354 27.46 325 70
27.761 3.2109 | 534 27.831 3.206 90
29.939 2.982 100 30 2.978 90
30.16 29607 | 73.5 30.2 2.957 65
30.54 2.9248 | 404 30.631 2.919 50
31.723 2.8183 7.6 31.8 2.81 8
33.319 2.6868 | 50.2 33.43 2.68 60
33.862 2.645 6.3 - - -
34.361 2.6078 9 344 2.605 10
35.24 2.5447 | 19.7 353 2.539 45
36 24927 | 211 36.12 2.487 25
36.882 2.435 17.9 37.01 2.429 25
37.442 24 99 375 2.393 20
38.183 2.3551 10.8 38.3 2.347 16
38.439 2.3399 7.6 - - E
39.018 2.3066 | 31.4 39.13 2.302 35
39.58 2.2751 8.5 39.65 2.27 14
41.202 2.1892 58 40.32 22 8
43.361 2.085 15.2 435 2.08 20
43.738 2.0679 9.4 438 2.065 14
45,119 2.0078 4.5 4525 2.004 8
47.679 1.9058 | 17.5 46.78 1.942 25
48.081 1.8908 9 48.699 1.88 12
48.619 1.8711 9.9 48.69 1.87 8
49.601 1.8364 7.6 - - -
49.88 1.8267 | 22.9 50.01 1.82 25




150325 Quality.

Bi2 Tid 011

Number: Bismuth Titanium Oxide
ﬁfm Weight 785.55 Ref: Subbarao, J. Am. Ceram Soc.. 45, 564 [1962)
Volume{CD} =
Dx Dm: : 5
56; B 2
Cell Parameters: s ? -
a b c RE
[ B ¥ X
SSFOM:F = ( . ) L2
'F{';f CuKa 0 10 20 50 »°
Lambda: 1.542 i Nl
Sample BYO MS2
Pl
xJ

Sl

litananas

Hanawalt

Eksperimen



Lampiran 5

Pencocokan jarak antar bidang dan intensitas relatif pola difraksi Bi;Ti;O;; yang

disintesis pada temperatur 1000 °C dengan berat NaCl-KCl sama dengan berat

campuran Ti0»-Bi;O; dengan tabel Hanawalt.

Eksperimen Hanawalt
2-Theta d(A) 1% | 2-Theta dia) | %
14.581 6.0698 | 15.5 14.8 5.59 40
14.938 5.9257 | 10.5 - - -
27.28 3.2664 6.6 27.106 3.29 5
28.501 31282 | 178 28.7 e 30
29.86 2.9898 100 29.98 2.98 100
34.621 2.5887 | 25.3 34.77 2.58 30
37.879 23732 | 204 38 2.36 20
45.52 1.991 5.9 45.7 1.98 5
49.86 1.8274 | 349 50 1.824 25
52.241 1.7496 7.9 52.5 1.74 5
59.2 1.5595 | 22.7 594 1.556 20
62.197 1.4913 6.3 62.41 1.488 8
320118 Quality: Bi2 Ti207
CAS Number: Bismuth Titanium Oxide
Molecuor Weight 626,76 |_Ret: Shimada 5., Private Communicalion Hanawalt
Volume|CD] 8844.06 &
Dx Dm: G
S.G. Fdam [227) ££
Cell Parameters: s o
a 2068 b c g E &
& g S & s_
SS/FOM: FIB-20115.%8) | & | 1 | ’ t i ‘ RIS Y
1Acor T T T T T
Rad: CuKa 0 15 30 45 B0 75 . o
Lambda: 1.542 A T T .
BTO MS 1:1 1100 Eksperimen
€00 -
360 4
w r
g 250 4
3 200,
2
= 1504
100
= w@%—
1] -

0 10

20

i 4] 60 L3 70
2 heta

80

oc




Lampiran 6
Pencocokan jarak antar bidang dan intensitas relatif pola difraksi Bi;Ti;O,; yang
disintesis pada temperatur 1000 °‘C dengan berat NaCl-KCl dua kali berat

campuran TiO»-Bi;O3; dengan tabel Hanawalt.

Eksperimen Hanawalt
2-Theta d(A) 1% 2-Theta d(A) 1%
14.94 59249 | 21.7 14.891 5.95 40

16.938 5.2303 46 - 3 2
28.181 3.164 3.2 - - -
28.74 3.1037 | 223 28.7 3.1 30
29.178 3.0581 7 - - -
29.782 2.9974 7.8 -
30.041 29722 | 100 29.989 2.98 100
30.32 2.9454 6.7 - - -
31.379 2.8484 8.6 = - -
33.461 2.6758 3.8 - - o
33.904 26419 4.6 - -
34.8 25759 | 25.7 34.776 2.58 30
35.179 2.549 4 - - -
36.705 2.4464 2.9 = &
38.038 2.3637 | 18.5 38.137 2.36 20

38.896 2.3135 3.8 - - -
45.66 1.9853 6.2 457 1.98 5
48.3 1.8827 5.1 48.09 1.89 5
49.723 1.8321 2.4 - - B
49.963 1.8239 | 244 50.01 1.82 25
52.438 1.7435 6.4 52.5 1.74 5
59.341 1.5561 | 233 59.4 1.556 20

62.263 1.4899 54 62.4 1.48 5




320118 Quiality:

CAS Number:

Molecular Weight: 625.76
Volume[CD] 8844.06
D« Dm:

S.G.: Fd3m (227)

Cell Parameters:

a 2068 b ¢
3 B

SS5/FOM: F18=2(0.115, 98)
1Acor:

Rad Cuka

Lambda: 1542

Fixed Slit
Sqgrt Intensity -=

81.18
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Lampiran 7

Literatur

1000

8O0

600

Intensitas Relatil

400

200

a4 0 a2 b o [ 4 | 4

20

Eksperimen

Intensitas

2 theta

Menghitung parameter kisi dari BigpsNagsTiO3

Dengan menggunakan rumus :

1 _ (W +k?+1%)sin® a+2(hk+ki+hi)(cos® a—cosa)

d2 a2 (1-3 ccas2 a+2 cos3

@)
Dari data XRD BipsNag sTiO; yang terbentuk,didapat nilai d untuk bidang

(101) = 2,7444.



2

1 _ 2sin a+2(c032 a—cosa)
2,74442 a2 (1-3cos? a+2cos’ @)
2(1—0052 af)+2(cos2 a—cosa)
0,132772 = > > 3
a“(1-3cos“ a+2cos” )
a? = s S O e )

0,132772(1-3 cos? a+2cos> )
d untuk bidang (111) =2,2393

2 2

| _ 3sin“ a+6(cos” a—cosa)
2,23932 a2 (1-3cosZ a+2cos° @)
2 3+3cos2 a—6bcosa
PGP | e S NSRS S TR O 2)

0,199423(1-3cos2 ar+2cos> a)
Subtitusi persaman (1) ke (2)
2(1-cosa) 'y 3(1+0052
0,132772(1-3cosZ a+2cos> @) 0,199423(1-3cos> a+2cos> a)

a—-2cosa)

2(1 —cos)0,199423 = 0,132772(3)(1 +cos2 a—2cosa)

0,398846 (1 — cos ) = 0,398315 (1 + cos 2 o —2cos a)

0,398846 — 0,398846 cos @ =0,398315 + 0,398315 cosZ a — 2(0,398315)(cos &)
0,398846 — 0,398846 cos @ = 0,398315 + 0,398315 cos 24- 0,79663(cos a)
0,39831 5c052 a —0,397783 cosa —0,00053 =0

i 0,3977331\/ (~0,397783)% —(4)(0,398315)(~0,00053)

it B 2(0,398315)

i 0,397783+4/0,158232+0,00085

L 12 * 0,79663




e 0,397783+0,39885
g 0,79663

Cos

0,397783+0,39885 _ 0,796634
cos a= =

(T e e Gele  udek

mungkin karena tidak ada nilai cos yang bernilai lebih dari 1.

_ 0,397783-0,39885 _ —0,001067

9% 0.79663 = Nees . e

COos

a = Arc cos (-0,00134)
a =90,12243°
subtitusi cos a = -0,00134 ke persamaan (1)

K 2(1-(~0,00134))
0,132772(1-3(-0,00134)2 +2(-0,00134)>)

B 2,00268
= 0,132772(0,999994613—0,000000048
a2 = 200268 s 8168

= 0,13277

a=4/15,08368 = 3,884
Jadi kristal BigsNagsTiO; yang terbentuk mempunyai struktur kristal
rhombohedral dengan parameter kisia =b =c = 3,884 Adana=p =1y =

90,12243°.




Lampiran 8

No. k A kA | Area |Center20| Cos® | Width 11!‘)1(80 x:{:“e Gs ?“2‘1
Bi2Ti4011| 0.9| 1.5406| 1.38654| 2317| 11.841| 5.9205| 0.994666| 0.547| 0.017453| 0.009496| 146.013| 14.60126
Bi2Ti4011| 0.8| 1.5406| 1.38654| 2211| 12.119| 6.0595| 0.994413| 0.508| 0.017453| 0.008817| 157.262| 15.72623
Bi2Ti4011 | 0.9| 1.5406| 1.38654| 1589 27.4|  13.7| 0.971549] 0.342| 0.017453| 0.005799| 239.092| 23.90915
Bi2Ti4011| 0.9| 1.5406| 1.38654| 6630| 29.939| 14.9695| 0.966063| 0.505| 0.017453| 0.008515| 162.839| 16.28388
Bi2Ti4011| 0.9| 1.5406| 1.38654| 3273|  30.54| 15.27| 0.964695 0.618| 0.017453| 0.010405 133.253| 13.32528
Rata-rata 16.76916




Lampiran 9

No. A kA | Area |Center20] ® | Cos® | width ",’1‘80 IW,X.YFOQ[ S8 '-:'Ism1
Na0,5Bi0,5TiO3 0.9 1.5406|1.38654| 605 22.862| 11.431| 0.98016| 0.468| 0.017453| 0.008006| 173.185| 17.319
Na0,5Bi0,5TiO3 0.9 1.5406|1.38654| 3855  32.56| 16.28| 0.9599| 0.407| 0.017453| 0.006819| 203.3449| 20.334
Na0,58i0,5TiO3 0.9 1.5406|1.38654| 800 40.139| 20.07| 0.93928| 0.504| 0.017453| 0.008262| 167.815| 16.782
Na0,5Bi0,5TiO3 0.9 1.5406|1.38654| 1264  46.78| 23.39| 0.91782| 0.537| 0.017453 0.008602| 161.1838| 16.118
Na0,5Bi0,5TiO3 0.9 1.5406|1.38654| 1024| 58.078| 29.039| 0.87429|  0.6| 0.017453| 0.009156| 151.4428| 15.144

Rata-rata 17.139




