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ABSTRAK

SINTESIS DAN KARAKTERISASI BAHAN PIEZOELEKTRIK RAMAH
LINGKUNGAN BigsNagsTiO3;-BaTiO; DENGAN MENGGUNAKAN
METODE SOL GEL DAN SOLID STATE REACTION

Oleh
Silvia
Sarjana Sain (Ssi) dalam bidang Kimia Fakultas MIPA Universitas Andalas

Dibimbing oleh Dr. Yetria Rilda dan Dr. Ir. Mardiyanto, M.S¢

Telah dilakukan sintesis material piezoelektrik BigsNagsTiO3-BaTiO; (BNT-BT)
dengan metode solid state reaction dengan bahan dasar BNT dan BT yang
disintesis dengan metoda sol-gel. Produk hasil sintesis selanjutnya dikarakterisasi
dengan menggunakan XRD untuk mengidentifikasi fasa dan struktur kristal.
Sedangkan morfologi permukaan dan komposisi dianalisis dengan SEM -EDX.
Pada sintesis BNT, dilakukan pengaturan kondisi proses diantaranya
memvariasikan temperatur sintering yaitu 400, 500, 600, 700 dan 800°C. Dari
hasil pola XRD, menunjukkan temperatur optimum sintesis BNT adalah pada
temperatur sintering suhu 800°C selama 4 jam. Untuk sintesis BT dengan metode
sol-gel dilakukan variasi temperatur sintering 600, 300 dan 1000°C serta
tempetatur sintering 1000°C yang disertai pemberian tekanan 3500 Psi. Dari hasil
pola XRD, menunjukkan temperatur optimum sintesis BT adalah pada temperatur
sintering suhu 1000°C selama 4 jam. Selanjutnya, pada sintesis BNT-BT dengan
metode solid state reaction juga dilakukan variasi perbandingan komposisi
BNT:BT yaitu 93:7 dan 7525. Dari analisa pola difraksi XRD, kedua
perbandingan komposisi tersebut memperlihatkan struktur yang berbeda.
Komposisi 93:7 memperlihatkan struktur rombohedral sedangkan komposisi
75:25 memperlihatkan struktur tetragonal. -

Kata kunci : Piezoelektrik, sintesis, karakterisasi, sol-gel, solid state reaction.
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1. PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang

Piezoelektrik berasal bahasa Latin, piezein yang berarti diperas atau ditekan dan
Diezo yang bermakna didorong. Bahan piezoelektrik ditemukan pertama kali pada
tahun 1880-an oleh Jacques dan Pierre Curie. Efek piezoelektrik terjadi jika
medan listrik terbentuk ketika material dikenai tekanan mekanik. Bahan
piezoelektrik bersifat reversibel, dimana terdapat efek piezoelektrik langsung
(direct piezoelectric effect) yaitu produksi potensial listrik akibat adanya tekanan
mekanik dan efek piezoelekirik balikan (converse piezoelectric effect) yaitu
produksi tekanan akibat pemberian tegangan listrik yang menghasilkan perubahan
dimensi.") Contoh bahan piezoelektrik dapat dibagi menjadi dua, yaitu bahan
piezoelektrik alami dan buatan. Bahan piezoelektrik alami diantaranya: kuarsa
(Si0;), berlinite, turmalin dan garam rossel. Bahan piezoelektrik buatan
diantaranya barfum titanat (BaTiO;), timbal zirkonium titanat (PbgsZrqsTiO3),
timbal titanat (PbTiOs), dsb.?!

Dewasa ini, bahan piezoelekirik diaplikasikan dalam jangkauan yang
cukup luas antara lain pada inkjet printer, accelerometer, kontrol getaran pada
telepon genggam dengan layar sentuh dan penghasil tenaga listrik alternatif yang
dapat digunakan pada sistem mutakhir seperti pada pesawat penerima GPS
(Global Positioning System), dan alat elektronik lainnya.’! Dengan demikian
luasnya aplikasi yang bisa dikembangkan dengan bahan piezoelektrik ini, maka
bahan piezoelektrik menjadi sangat menarik untuk dikembangkan dan diteliti
lebih lanjut,

Material yang memperlihatkan efek piezoelektrik yang terbaik pada
temperatur lingkungan dan tekanan atmosfer lingkungan adalah material yang
mengandung atom Pb misalnya PZT (PbZrTiO;). Namun demikian, limbah
produk yang mengandung Pb menyebabkan masalah lingkungan yang sangat
mengkhawatirkan. Timbal dapat menyebabkan pencemaran air, tanah dan udara
yang secara langsung atau pun tidak langsung dapat membahayakan lingkungan
alam dan manusia. Dengan demikian, para peneliti dunia secara intensif mencari

alternatif sintesis bahan piezoelektrik yang bebas timbal dan ramah lingkungan.



Salah satu alternatif material bebas timbal yang ramah lingkungan dan
telah dikembangkan untuk material piezoelektrik ini adalah Bismut Natrium
Titanat (BNT (BigsNagsTiO3)). BNT memiliki feroelektrisitas yang kuat pada
temperatur kamar dimana besar konstanta piezoelekiriknya adalah ds3 = 92 pC/N
dan suhu Curie hingga 320°C. Sedangkan untuk PZT, konstanta piezoelektriknya
adalah ds3 = 120 pC/N dan suhu curienya 450°C."! Dari data ini, jika konstanta
piezolektriknya dan suhu curienya besar maka aplikasinya sifat piezoelektriknya
akan semakin baik. Dalam hal ini terbukti bahwa piezoelektrisitas dari BNT masih
di bawah PZT. Untuk meningkatkan sifat piezoelektrik BNT, dapat dilakukan
dengan memodifikasi BNT dengan beberapa jenis dopan diantaranya BT, BKT,
NaNbCO; dan sebagainya. Di samping dapat meningkatkan sifat piezoelektrik
dari BNT, modifikasi dengan dopan tersebut juga membantu mempermudah
proses pengkutuban (poling).

Metode untuk sintesis material piezoelekirik BNT-BT antara lain metode
basah dan metode kering. Metode kering antara lain yaitu metode solid state
reaction. Sedangkan metode basah antara lain yaitu metode molten salt dan sol
gel. Proses sol-gel merupakan proses yang banyak digunakan untuk membuat
keramik dan material gelas. Sesuai dengan namanya, proses sol-gel, melibatkan
transisi fasa dari sebuah liquid ‘sol’ menjadi solid ‘gel’. Ada dua reaksi penting
yang terjadi selama proses sol gel. Yang pertama, reaksi hidrolisis yang terdiri
atas serangan nukleofilik dari air pada molekul logam organik yang terdapat pada
larutan yang hasilnya adalah sol. Reaksi yang kedua yaitu reaksi kondensasi
dimana akan terbentuk amorf. Ada beberapa kelebihan metode sol-gel yang
menjadi bahan pertimbangan untuk mensintesis bahan piezoelekirik, antara lain
tingkat kehomogenannya tinggi, suhu yang digunakan relatif rendah, tingkat
kemurniannya tinggi, komposisinya dapat dikontrol dengan mudah, dan
pendopingan lebih mudah.™

Dengan pertimbangan kelebihan dan keefisienan dari metode sol-gel
dalam mensintesis BNT dan BT maka pada penelitian kali ini digunakan metode
sol-gel. Sedangkan untuk sintesis BNT-BT digunakan metode solid state reaction.



1.2 Perumusan Masalah

Berdasarkan latar belakang di atas maka dapat dilakukan suatu permasalahan

sebagai berikut :

1.

Apakah material piezoelektrik BNT dan BT dapat disintesis dengan metode
sol-gel.

. Apakah material piezoelektrik BNT-BT dapat disintesis dengan metode solid

State reaction.

. Apakah temperatur dan komposisi dopan berpengaruh dalam sintesis material

piezoelektrik BNT, BT dan BNT-BT.

. Mengidentifikasi dan menganalisis struktur dari bahan dasar, BNT, BT, dan

BNT-BT yang disintesis dengan menggunakan XRD dan SEM-EDX.

1.3 Tujuan Penelitian

Berdasarkan perumusan masalah di atas maka tujuan dari penelitian ini adalah
untuk :
1. Mempelajari sintesis Big sNag s TiO3 dan BaTiO3 dengan metode sol-gel.

. Mempelajari sintesis BigsNagsTiO3-BaTiO; dengan metode solid state

reaction.

. Mempelajari efek temperatur sintering dan komposisi dopan dalam sintesis

material piezoelektrik BNT, BT dan BNT-BT.

. Memperoleh informasi struktur produk sintesis dengan menggunakan alat

karakterisasi XRD dan SEM-EDX.

1.4 Manfaat Penelitian

Dari penelitian ini diharapkan dapat menjadi suatu acuan untuk sintesis BNT-BT

yang berpotensi sebagai bahan piezoelektrik yang ramah lingkungan.



II. TINJAUAN PUSTAKA

2.1 Material piezoelektrik

Piezoelektrik berasal dari bahasa Yunani yaitu piezo yang artinya tekanan dan
elektrik yang berarti listrik. Bahan piezoelektrik adalah suatu bahan yang apabila
diberi stress (tekanan) mekanik akan menghasilkan medan listrik dan sebaliknya
apabila medan listrik diterapkan pada bahan piezoelektrik akan terjadi deformasi
mekanik (perubahan dimensi bahan)."! Efek piezoelektrik dapat dilihat pada

gambar 1.

e

(a) (b) (c)

Gambar 1. Efek piezoelektrik
(Sumber : [in Lidia, 2010)

Keterangan : P = pulling direction

F = stress direction

(a) Tanpa diberikan tekanan

(b) Tekanan pada bahan menghasilkan medan listrik

(c¢) Medan listrik menyebabkan perubahan dimensi bahan

Material piezoelektrik ditemukan pertama kali pada tahun 1880-an oleh

Jacques dan Pierre Curie. Curie bersaudara memperlihatkan adanya muatan listrik
ketika diberikan suatu tekanan pada beberapa material tertentu. Tetapi mereka
tidak memprediksi adanya sifat kebalikan dari efek piezoelektrik tersebut. Efek
yang sebaliknya secara matematis didapat dari buku “Fundamental
Thermodynamic Principes” oleh Gabriel Lippman pada tahun 1881. Curie
bersaudara segera membenarkan adanya efek kebalikan tersebut, dan melanjutkan



penelitian untuk memperoleh bukti kuantitatif bagaimana suatu material dapat
bergetar karena diberi muatan listrik.

Satu-satunya kristal yang dapat memenuhi material yang memiliki sifat
piezoelektrik adalah kristal non-sentrosimetrik. Contoh dari struktur non-
sentrosimetrik yang digunakan pada peralatan piezoelektrik antara lain aluminium
nitrida dan kuarsa. Pada banyak material piezoeletrik, polarisasi spontan juga
terjadi sebagai akibat pemisahan pusat muatan positif dan negatif pada unit sel
kristal. Contoh khas dari struktur yang memperlihatkan polarisasi spontan adalah
struktur perovskite (ABO3) yang apabila didinginkan dari temperatur tinggi maka
fasa kubik (sentrosimetri) dapat mengalami beberapa transisi fasa yang berbeda
dan secara bertahap strukturnya berubah ke tetragonal, rombohedral, ortorombik,
atau monoklinik pada transisi fasa yang beragam.'>”!

Material piezoelektrik secara luas digunakan pada industri modern untuk
mengubah signal listrik menjadi tegangan mekanik dan sebaliknya; yang mana
kedua sifat ini memungkinkan material piezoelektrik dapat digunakan pada sistem
elektromekanik sebagai sensor dan aktuator. Aplikasi mutakhir dari peralatan
piezoelektrik antara lain pada injeksi bahan bakar pada otomotif, accelerometers,
transformer dan motor piezoelektrik, kontrol vibrasi, sensor dan generator

ultrasound, inkjet printer, dan sebagainya.[* *1°!

2.2 Sruktur Kristal

Kristal merupakan susunan atom-atom yang teratur dalam ruang tiga dimensi.
Keteraturan susunan tersebut terjadi karena kondisi geometris yang harus
memenuhi adanya ikatan atom yang berarah dan susunan yang rapat.

Kisi ruang (space lattice) adalah susunan titik-titik dalam ruang tiga
dimensi dimana setiap titkk memiliki lingkungan yang sama. Titik dengan
lingkungan yang sama itu disebut simpul kisi (attice points). Simpul kisi dapat
disusun hanya dalam 14 susunan yang betbeda, yang disebut kisi-kisi Bravais.
Jika atom-atom dalam kristal membentuk susunan teratur yang berulang maka
atom-atom dalam kristal baruslah tersusun dalam salah satu dari 14 bentuk kisi-
kisi tersebut. Setiap simpul kisi bisa ditempati oleh lebih dari satu atom, dan atom
atan kelompok atom yang menempati tiap-tiap simpul kisi haruslah identik dan

memiliki orientasi sama sesuai dengan pengertian simpul kisi.



Gambar 2. Unit sel satuan
(Sumber : Yoshito, 2008)

Kesatuan yang berulang di dalam kisi ruang disebut sel/ unit (unit cell).
Jika posisi atom dalam padatan dapat dinyatakan dalam sel unit ini maka sel unit
itu merupakan sel unit struktur kristal. Rusuk dari suatu sel unit dalam struktur
kristal haruslah merupakan translasi kisi, yaitu vektor yang menghubungkan dua
simpul kisi. Jika sel unit disusun bersentuhan antar bidang sisi, mereka akan

mengisi ruangan tanpa meninggalkan ruang kosong dan membentuk kisi ruang,

2.3 Struktur Kristal Perovskite

Rumus umum untuk kristal perovskite adalah ABO; dimana A dan B merupakan
dua kation yang memiliki ukuran yang berbeda dan O merupakan anion yang
terikat kepada kedua kation tersebut. Kation A lebih besar daripada kation B.
Struktur kristal perovskite digambarkan sebagai gabungan struktur FCC (Face
Centered Cubic) dab BCC (Body Center Cubic).""!

Salah satu contoh struktur perovskite dari material keramik dielektrik yang
merupakan bahan piezoelektrik yang banyak dipakai saat ini adalah Pb(ZrTi)O;
(PZT). Struktur kristalnya dapat dilihat pada Gambar 3.
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Gambar 3. Struktur perovskite dari kristal PZT




2.4 Morphotropic Phase Boundary (MPB)
Morphotropic Phase Boundary (MPB) merupakan batasan antara dua fasa yang
berbeda, yaitu fasa tetragonal dan rombohedral pada diagram komposisi, dimana
pada daerah tersebut bahan piezoelektrik menunjukkan sifat piezoelektrik dan
dielektrik yang maksimum.'?

Gambar 4 merupakan diagram komposisi dari BNT-BT. Tampak pada
gambar, batasan antara fasa tetragonal dan rombohedral disebut sebagai daerah

MPB. Batasan vertikal tersebut berada pada sekitar 7% mol BaTiOs.!'”!
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Gambar 4. Diagram fasa komposisi BNT-BT
(Sumber : Serhiy O, 2010)

2.5 Metode Sol Gel
Metode sol-gel merupakan salah satu metode sintesis material alkoksida yang
cukup sederhana. Metode ini merupakan salah satu wet method karena pada
prosesnya melibatkan larutan sebagai medianya. Pada metode sol-gel, sesuai
dengan namanya larutan mengalami perubahan fase menjadi sol (koloid yang
mempunyai padatan tersuspensi dalam larutannya) dan kemudian menjadi gel
(koloid tetapi mempunyai fraksi solid yang lebih besar daripada sol).!"*!

Sol adalah suspensi koloid yang fasa terdispersinya berbentuk solid
(padat) dan fasa pendispersinya berbentuk liquid (cairan). Suspensi dari partikel
padat atau molekul-molekul koloid dalam larutan, dibuat dengan metal alkoksi



dan dihidrolisis dengan air, menghasilkan partikel padatan metal hidroksida dalam
larutan. Reaksinya adalah reaksi hidrolisis.

Pada umumnya prekursor yang digunakan dalam proses sol-gel yaitu
logam alkoksida atau garam anorganik. Dari larutan prekursor tersebut akan
terbentuk sol. Perubahan bentuk so! menjadi bentuk gel terjadi melalui reaksi
hidrolisis dan reaksi kondensasi. Pada reaksi hidrolisis terjadi penempelan ion
hidroksil pada atom logam dengan pemutusan pada salah satu ikatan logam -
alkoksida atau garam anorganik. Kemudian molekul yang telah terhidrolisis dapat
bergabung membentuk hasil reaksi kondensasi, dimana dua logam digabungkan
melalui rantai oksigen. Polimer-polimer besar terbentuk saat reaksi hidrolisis dan
kondensasi berlanjut, yang akhirnya menghubungkan polimer-polimer tersebut ke
dalam bentuk gel.

Untuk mendapatkan produk oksida, ada satu tahap lanjutan pada proses
sol-gel yaitu perubahan bentuk gel menjadi produk oksida melalui pengeringan
(drying). Gel biasanya tersusun atas material amorf yang terdapat pori-pori berisi
cairan. Cairan ini harus dihilangkan sehingga gel menjadi xerogel atau dry gel
melalui proses drying. Selama drying, xerogel atau dry gel mengalami densifikasi
dan perubahan bentuk struktur kristal.

Metode sintesis menggunakan sol-gel untuk material berbasis oksida
berbeda-beda bergantung prekursor dan bentuk produk akhir, baik itu powder,
film, aerogel, atau serat.'® Struktur dan sifat fisik gel sangat bergantung pada
beberapa hal, diantaranya :

1. pemilihan bahan baku material
2. laju hidrolisis dan kondensasi
3. modifikasi kimiawi dari sistem sol-gel

Metode sol gel cocok untuk preparasi thin film dan material berbentuk
powder. Tujuan preparasi ini agar suatu material keramik dapat memiliki
fungsional khusus (elekirik, opik, magnetik, di[)." Metode sol gel memiliki
keuntungan antara lain;

» Tingkat kehomogenan tinggi
e Ukuran partikel seragam
¢ Mudah dalam kentrol komposisi (kehomogenan komposisi kimia baik)



e Temperatur proses rendah
e Biaya murah.

Tahapan dari proses sol gel diperlihatkan oleh Gambar 5 di bawah ini.
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Gambar 5. Proses dari metode sol-gel
(Sumber : Enschede, 2006)

2.6 Metode Solid state reaction
Metode solid state merupakan salah satu metode kering dimana pada prinsipnya
adalah mencampurkan bahan dasar di bawah titik leleh dari kedua bahan dasar
tersebut. Homogenasi berperan penting dalam metode ini. Ada beberapa faktor
yang mempengaruhi proses solid state ini, yaitu:
e Penggerusan
Dengan semakin lamanya penggerusan, maka kehomogenan dari pencampuran
bahan dasar akan semakin baik karena terjadi reaksi pada permukaan bahan
dasar.
e Penekanan
Pada saat pemberian tekanan, kontak antar partikel akan semakin luas.
e Suhu dan lama sintering.
Pada saat sintering, akan terjadi transformasi massa dari senyawa yang
direaksikan dimana hal inilah yang disebut dengan difusi.
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2.7 Bismuth Natrium Titanat (BNT)

Bismuth natrium titanate (BigsNags)TiO3 (BNT), pertama kali ditemukan
oleh Smolenskii dkk pada tahun1960, yang merupakan material piezoelektrik
bebas timbal. BNT ditemukan sebagai feroelektrik tipe perovskite pada suhu
kamar dan memiliki sifat feroelektrik. Transformasi fase yang beruntun pada
rentang temperatur 200-320°C terjadi pada BNT berkaitan dengan transisi dari
simetri rombohedral ke tetragonal.!'*!

Struktur kristal dari Bismuth Natrium Titanat adalah perovskite dengan
rumus umum ABO; Rumus standar perovskite ABO; untuk BNT adalah
(Big,sNag 5)TiO3. Dimana atom Na dan Bi menempati posisi di sudut sel satuan,
atom O di permukaan sel satuan dan Ti berada di tengah oktahedral oksigen yang
terbentuk. Struktur kristal BNT dapat dilihat pada Gambar 6.
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Gambar 6. Struktur (BinN&Qj)TiOg,
(Sumber : Conor James, 2004)

2.8 Barium Titanat

Barium titanat merupakan prototipe polymorphic phase transition (PPT) yang
merupakan material piezokeramik berperforma tinggi. Penemuan proses
pemolingan barium titanat mendorong perkembangan keramik piezoelektrik
polikristalin pertama. Koefisien piezoelektrik d3; dari BaTiO3; murni yang dibuat
melalui proses kovensional solid state mendekati 190 pC/N.""® BaTiO; digunakan
pada aplikasi sonar naval dan peralatan phonograph; namun demikian, aplikasi
komersil yang lebih luas dari BaTiO; sebagai aktuator piezoelektrik masih
terbatas dikarenakan suhu Curie nya yang rendah (Tc = 120°C).1"""!8)
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Gambar 7. Struktur Barium Titanat (BT)

2.9 Bismuth Natrium Titanat — Barium Titanat
Dapat diperkirakan apabila padatan senyawa feroelektrik dari bismut natrium
titanat yang memilki struktur rombhohedral dan material bersimetri tetragonal
seperti barium titanat akan memiliki MPB sebagaimana pada sistem PZT. Sistem
biner BNT-BT diteliti oleh Taneka dkk dan diperkirakan keberadaan MPB adalah
sekitar 6-7 % mol BaTiO; sebagaimana diilustrasikan pada gambar 4.!'"!
Peningkatan konstanta dielektrikum, koefisien elektromekanik kopling,
dan sifat piezoelektrik (d3;;=125pC/N), dibandingkan dengan BNT tanpa
dimodifikasi (d3:=64pC/N) ditemukan pada daerah MPB. Di sekitar daerah MPB,
BNT-BT memiliki temperatur Curie yang tinggi yaitu 288°C dan temperatur
depolarisasi yang rendah 150°C.[""!

2.10 X-Ray Diffraction (XRD)
Spektroskopi difraksi sinar-X (XRD) merupakan salah satu metode karakterisasi
material yang paling tua dan paling sering digunakan hingga sekarang. Teknik ini
digunakan untuk mengidentifikasi fasa kristalin dalam material dengan cara
menentukan parameter struktur kisi serta untuk mendapatkan ukuran partikel.*”!

Difraksi sinar-X terjadi pada hamburan elastis foton-foton sinar-X oleh
atom dalam sebuah kisi periodik. Hamburan monokromatis sinar-X dalam fasa
tersebut memberikan interferensi yang konstruktif. Dasar dari penggunaan
difraksi sinar-X untuk mempelajari kisi kristal adalah berdasarkan persamaan
Bragg :

nA=2.d.sin 0, n=1,2,..
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dengan A adalah panjang gelombang sinar-X yang digunakan, d adalah jarak
antara dua bidang kisi, 8 adalah sudut antara sinar datang dengan bidang normal,
dan n adalah bilangan bulat yang disebut sebagai orde pembiasan.

Berdasarkan persamaan Bragg, jika seberkas sinar-X di jatuhkan pada
sampel kristal, maka bidang kristal itu akan membiaskan sinar-X yang memiliki
panjang gelombang sama dengan jarak antar kisi dalam kristal tersebut. Sinar
yang dibiaskan akan ditangkap oleh detektor kemudian ditetjemahkan sebagai
sebuah puncak difraksi. Makin banyak bidang kristal yang terdapat dalam sampel,
makin kuat intensitas pembiasan yang dihasilkannya. Tiap puncak yang muncul
pada pola XRD mewakili satu bidang kristal yang memiliki orientasi tertentu
dalam sumbu tiga dimensi. Puncak-puncak yang didapatkan dari data pengukuran
ini kemudian dicocokkan dengan standar difraksi sinar-X untuk hampir semua
jenis material. Standar ini disebut Joint Cominitte on Powder Diffraction
Standard (JCPDS).

Keuntungan utama penggunaan sinar-X dalam karakterisasi material
adalah kemampuan penetrasinya, sebab sinar-X memiliki energi sangat tinggi
akibat panjang gelombangnya yang pendek. Sinar-X adalah gelombang
elektromagnetik dengan panjang gelombang 0,5-2,0 mikron. Sinar ini dihasilkan

dari penembakan logam dengan elektron berenergi tinggi.

Gambar 8. Difraksi Sinar-X oleh bidang kristal
(Sumber : Katholieke)
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Elektron itu mengalami perlambatan saat masuk ke dalam logam dan
menyebabkan elektron pada kulit atom logam tersebut terpental membentuk
kekosongan. Elektron dengan energi yang lebih tinggi masuk ke tempat kosong

dengan memancarkan kelebihan energinya sebagai foton sinar-X.

2.11 Scanning Electron Microscopy (SEM)

SEM adalah suatu metode yang digunakan untuk meneliti bentuk maupun struktur
mikro permukaan dari suatu objek yang tidak bisa dilihat oleh mata atau
mikroskop optik.!'”! Rentang pembesarannya yang besar dan gambarnya dalam 3
dimensi membuat hasil karakterisasi sampel dengan menggunakan SEM ini
menjadi lebih mudah untuk diamati dan dianalisa. SEM digunakan untuk
mengamati batas butir, distribusi, batas fase, bukti adanya deformasi mekanik dan
komposisi kimia yang memiliki perbesaran 200.000 kali untuk mengamati
ketebalan dari 200 A sampai 0,5 pm.

Berkas elektron dihasilkan dari pemanasan filamen dan dipercepat
dengan tegangan tinggi. Selanjutnya berkas elektron difokuskan dan diarahkan
secara elektromagnetis menuju sampel. Konduktifitas sampel mempengaruhi
informasi yang akan didapatkan. Jika sampel adalah bahan nonkonduktif atau
mempunyai konduktifitas yang rendah maka harus dikonduktifitaskan dengan
memberi lapisan (coating) dengan logam seperti emas, tembaga atau karbon.
Gambar 10 memperlihatkan sebuah SEM secara skematis.

Teknik EDS (Energi Dispersive Spectroscopy) digunakan untuk
mengetahui kandungan berbagai unsur kimia dari suatu material, prinsip kerjanya
yaitu dengan cara menangkap dan mengolah sinyal pendaran (flouresensi) sinar-X
yang dikeluarkan oleh suatu volume kecil pada permukaan sampel. Pendaran
sinar-X timbul sebagai akibat interaksi berkas elektron energi tinggi dengan
elektron dari atom sasaran, sehingga elektron tersebut tereksitasi, yaitu
terlemparnya elektron dari orbit awal ke orbit yang energinya lebih tinggi.
Elektron yang tereksitasi tersebut cendrung kembali ke orbit yang energinya lebih

rendah sambil sambil memancarkan energi yang diserap dalam bentuk sinar-X.
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Gambar 9. Skema SEM

Dari energi sinar-X yang dipancarkan dapat diketahui jenis atom atau
unsur vang terkandung dalam material sasaran. Hal ini dikarenakan masing-
masing unsur menyebar pada panjang gelombang spesifik, bahkan teknik ini dapat
digunakan untuk mengamati unsur-unsur material suatu daerah kecil pada
permukaan sampel. Apabila teknik SEM dan EDX digabungkan maka keduanya
dapat dipakai untuk mengidentifikasi unsur-unsur yang dimiliki oleh fasa yang
terlihat pada struktur mikro (Smallman dkk, 1999).
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III. METODE PENELITIAN

3.1 Waktu dan Tempat Penelitian
Penelitian dilakukan selama 3 bulan (Januari — April 2012) di Pusat Teknologi
Bahan Industri Nuklir (PTBIN), Badan Tenaga Nuklir Nasional (BATAN),

Kawasan Puspitek Serpong, Tangerang,

3.2 Alat dan Bahan

3.2.1 Alat

Alat yang digunakan pada penelitian ini antara lain : neraca digital (OHAUS
GALAXY™] 60), labu refluks, kondensor, spatula, magnetic stirer, termometer
dan peralatan gelas lainnya.

3.2.2 Bahan

Bahan-bahan yang digunakan pada penelitian ini adalah bismuth oksida (Bi;03)
(ABCR, Puratem AB106142, 99.999%), titanium isopropoksida
(Ti(OCH2(CHs),)4, barium karbonat (BaCO;) (merck KgaA, 99%), natrium
karbonat (Na;COs3) (merck KgaA 1.06392.1000, 99.999%), dan asam nitrat
(HNOj3) 65% (merck, 1.00456.1000).

3.3 Tahapan penelitian

Pada penelitian ini dilakukan sintesis Big sNag sTiO3-BaTiO; dimana sebelumnya
dilakukan sintesis BNT dan sintesis BT masing-masing dengan metode sol gel.
Selanjutnya, masing-masing hasil produk BNT dan BT dengan metode sol gel
tersebut direaksikan dengan metode solid state reaction hingga menghasilkan
BNT-BT.

3.3.1 Sintesis Bismut Natrium Titanat (BNT) dengan Metode Sol-Gel
Prosedur pembuatan BNT diawali dengan pengidentifikasian bahan dasar dengan
menggunakan x-ray diffraction (XRD) yang bertujuan untuk melihat perubahan
struktur dari bahan dasar hingga menjadi produk sintesis serta melihat tingkat
kemurnian dari bahan yang digunakan.

Semua bahan dipersiapkan berdasarkan perhitungan stoikiometri dari

persamaan reaksi :
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Bi,0; + NayCO3 + 4 TiO; — 4 Big sNay sTiO; + CO,

Ti(OCH(CH3))s + 2 H,0 — TiO, + 4 (CH;3),CHOH
Bi;03 dan Na,CO; dengan perbandingan mol 1 : 1 dilarutkan dalam larutan HNO;
65% yang berfungsi sebagai prekursor dalam sintesis sol gel. Selanjutnya,
sejumlah etilen glikol ditambahkan ke dalam larutan. Kemudian sejumlah
stoikiometri titanium isopropoxide ditambahkan kedalam larutan. Larutan tersebut
kemudian direfluks selama 2 jam dengan suhu 80°C. Refluks berfungsi untuk
menghomogenkan dan memaksimalkan reaksi kimia yang terbentuk sehingga
terbentuk sol.

Selanjutnya, sol yang terbentuk diuapkan pada suhu 170°C selama 2 jam
untuk menghilangkan kandungan air dan senyawa organik lainnya pada campuran
tersebut. Hasil yang didapatkan adalah berupa serbuk kasar berwarna coklat. Pada
serbuk kasar ini masih terdapat kandungan senyawa organik. Untuk
menghilangkan kandungan senyawa organik yang masih tinggi setelah
pemanasan dengan suhu 170°C tersebut maka dilakukan sintering. Pada penelitian
ini, suhu sintering divariasikan 400° 500° 600°, 700° dan 800°C selama 4 jam.

Dari semua variasi suhu didapatkan hasil berupa serbuk berwarna kuning,

3.3.2 Sintesis BaTiO3 (BT) dengan Metode Sol-Gel
Sintesis BT yang nantinya akan didopan ke BNT dilakukan dengan metode sol
gel. Baban dasar yang digunakan adalah BaCO; dan titanium isopropoksida.
Barium karbonat sebanyak 3,38 g dilarutkan dalam etanol sebanyak 2 ml! dan
direfluks 80°C selama satu jam untuk membentuk barium alkoksida. Kemudian
titanium isopropoksida dengan volume 5 ml ditambahkan ke dalam campuran dan
direfluks dengan suhu 80°C selama satu jam untuk menghasilkan larntan perkusor
BT. Partikel perkusor BT didapatkan dengan menguapkan pelarut pada suhu
350°C selama 2 jam. Hasil yang didapatkan adalah berupa serbuk kasar berwarna
putih. Suhu sintering divariasikan dari 600, 800 dan 1000°C.
Sintesis barium titanat berdasarkan pada reaksi :

BaCOj; + 2 C;HsOH — Ba(OCyHs), + HaCO;3

Ba(OC,Hs), + Ti(OCH(CH3);)4 — BaTiO; + CO; + H;O

16



3.3.3 Sintesis BigsNagsTi0;-BaTiOs (BNT-BT) dengan Metode Solid state
Reaction

Sintesis BNT-BT dilakukan dengan mereaksikan masing-masing produk BNT dan

BT yang disintesis dengan metode sol-gel dengan metode solid state reaction.

Perbandingan mol yang digunakan adalah berdasarkan daerah Morphotropic

Phase Boundary (MPB) dimana berkisar pada daerah sekitar 7 % mol BT

sehingga pada penelitian ini digunakan perbandingan mol BNT : BT 93 : 7 %mol.

Sebagai pembanding dari perbandingan mol 93 : 7 maka disintesis pula
BNT-BT dengan perbandingan mol 75 : 25. Hal ini bertujuan untuk menganalisis
apakah terjadi perubahan atau perbedaan struktur antara daerah MPB dan bukan
MPB.

Proses sintesis BNT-BT dengan metode solid state ini diawali dengan
penimbangan stoikiometri masing-masing BNT dan BT  sesuai dengan
perbandingan mol yang telah ditentukan. Selanjutnya, masing-masing bahan dasar
tersebut digerus selama 3 jam. Penggerusan bahan dasar ini bertujuan untuk
menghomogenkan kembali sampel yang sebelumnya telah disinter dengan suhu
tinggi. Setelah penggerusan masing-masing bahan dasar, kedua bahan dasar, BNT
dan BT dicampurkan dan digerus selama lebih kurang 3 jam. Sama seperti
sebelumnya, penggerusan ini bertujuan untuk menghomogenkan dan membantu
reaksi yang terjadi antara permukaan-permukaan partikel yang terdapat di dalam
campuran tersebut. Penggerusan ini dilakukan pada suhu ruangan. Setelah
penggerusan, sampel yang telah digerus dikompaksi dengan tekanan 3500 Psi.
Setelah dikompaksi, sampel BNT-BT solid state reaction ini disinter dengan suhu
1000°C.
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IV. HASIL DAN PEMBAHASAN

4.1 Identifikasi Kemurnian Bahan Dasar

Bahan dasar yang digunakan dalam sintesis BNT adalah bismuth oksida (Bi;03),
natrium karbonat (Na;COj3) dan titanium isopropoksida (TIP). Sedangkan bahan
dasar yang digunakan dalam sintesis BT adalah barium karbonat (BaCO;) dan
titanium isopropoksida (TIP). Untuk melihat kemurnian bahan dasar yang
digunakan maka dilakukan identifikasi bahan dasar dengan menggunakan analisis
XRD berdasarkan identifikasi tiga intensitas tertinggi yang selanjutnya dikorelasi
dengan menggunakan metode Hanawalt untuk memperoleh bidang dari senyawa
tersebut. Kemudian dilanjutkan dengan membandingkan dengan ketiga puncak
tertinggi tersebut pada tabel JCPDS dari masing-masing bahan dasar.
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Gambar 10. Pola difraksi XRD bahan dasar
Bi,O3

Pola difraksi Bi,O3 dapat dilihat pada Gambar 10. Adapun nomor tabel Hanawalt
yang identik dengan pola difraksi di atas adalah 27-0053. Perbandingan pola
difraksi dengan tabel JCPDS ditunjukkan pada Tabel 1 dengan membandingkan
tiga puncak tertinggi dari 2 6 eksperimen dan 2 6 yang didapat dari tabel JCPDS.



Pada pola difraksi BizOs, terlihat bahwa BiyOs, tidak memiliki puncak asing. Hal
ini menunjukkan bahan dasar Bi;O3 memiliki kemurnian tinggi.

Tabel 1. Perbandingan tiga puncak tertinggi Bi;O; hasil eksperimen
dengan Tabel JCPDS

26 (% 2009
eksperimen JCPDS
27,28 27,386
33,02 33,228
26,78 26,905

Na,CO;
Pola difraksi Na,CO3 dapat dilihat pada gambar 10. Adapun nomor tabel JCPDS
yang cocok dengan pola difraksi di atas adalah 37-0451. Perbandingan pola
difraksi dengan tabel Hanawalt ditunjukkan pada Tabel 2 dengan membandingkan
tiga puncak tertinggi dari 2 6 eksperimen dan 2 0 yang didapat dari tabel JCPDS.
Pada pola difraksi Na;COs, terlihat bahwa bahan NayCO;, tidak memiliki puncak
asing. Hal ini menunjukkan bahan dasar Na,CO; memiliki kemurnian tinggi.
Tabel 2. Perbandingan tiga puncak tertinggi NayCQO; hasil eksperimen
dengan Tabel JCPDS

2009 26009
eksperimen JCPDS
30,46 30,147
38,3 37,999
35,5 35,235

BaCO;

Pola difraksi BaCOj; dapat dilihat pada gambar 10. Adapun nomor tabel JCPDS
yang cocok dengan pola difraksi di atas adalah 44-1487. Perbandingan pola
difraksi dengan tabel JCPDS ditunjukkan pada Tabel 3 dengan membandingkan
tiga puncak tertinggi dari 2 8 eksperimen dan 2 0 yang didapat dari tabel
Hanawalt. Pada pola difraksi BaCQs, terlthat bahwa bahan BaCOs, tidak memiliki
puncak asing. Hal ini menunjukkan bahan dasar BaCO; memiliki kemurnian

tinggi.

19



Tabel 3. Perbandingan tiga puncak tertinggi BaCOj; hasil eksperimen
dengan Tabel JCPDS

200 200)
eksperimen JCPDS
24 23,888
42,04 41,988
34,2 34,576

4.2 Bismuth Natrium Titanat (BNT)

4.2.1 Sintesis BNT dengan Menggunakan Metode Sol Gel

Bahan dasar yang digunakan untuk sintesis BNT adalah bismuth oksida (Bi;03),
natrium karbonat (Na;CO;) dan titanium isopropoksida (TIP). Pada sintesis ini,
bismuth oksida dan natrium karbonat dilarutkan dengan menggunakan
menggunakan asam nitrat pekat karena kelarutan bahan ini dalam HNO; lebih
tinggi dari asam mineral lainnya. Reaksi yang terjadi adalah sebagai berikut :

Bi;03 + 6 HNO; — 2 Bi(NO3); + 3 H20

Na,COj; + 2 HNO; — 2 NaNO; + H,CO;

Chang Yeoul Kim dkk, pada tahun 2003 melaporkan dari hasil
penelitiannya, bismuth oksida dan natrium karbonat dalam asam klorida tidak
dapat membentuk BNT dan terbentuknya hasil sampingan BiOCL.P!

Agar terbentuk sol yang homogen, bahan dasar bismuth oksida dilarutkan
terlebih dahulu hingga homogen kemudian dilanjutkan dengan pencampuran
natrium karbonat. Setelah bismuth oksida dan natrium karbonat dilarutkan dalam
asam nitrat, campuran tersebut direfluks dengan tujuan untuk menyempurnakan
kehomogenan campuran. Campuran ini berwarna bening kekuningan dan sedikit
kental. Suhu yang digunakan dalam proses refluks ini adalah suhu 80°C untuk
mencegah terjadinya penguapan pelarut dan menstabilkan pembuatan sol dan
apabila melebihi suhu tersebut dikhawatirkan bahan dasar dalam sintesis BNT
akan rusak.

Setelah campuran direfluks selama 2 jam, sejumlah stoikiometris
titanium isopropoksida ditambahkan ke dalam campuran. Reaksi total yang terjadi
ketika penambahan titanium isopropoksida adalah:

Bi;0; + NayCOs + 4 TiO; — 4 (Big,sNag5)TiO3 + CO,
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Campuran sol berwarna putih dikarenakan titanium isopropoksida
bersifat reaktif, mudah bereaksi dengan air dan akan membentuk titanium
dioksida yang berupa padatan berwarna putih, Hal ini dapat terjadi karena refluks
bismuth oksida dan natrium karbonat dilakukan dalam asam nitrat.

Setelah  penambahan  titanium  isopropoksida, untuk lebih
menghomogenkan, proses refluks dilanjutkan selama 2 jam lagi pada suhu 80°C.
Hasil dari proses refluks ini adalah berupa sol basah yang berwarna putih.
Selanjutnya sol ini dikalsinasi selama 2 jam pada suhu 170°C dengan tujuan untuk
menguapkan pelarut organik yang masih terdapat di dalam campuran, Dari hasil
pemanasan, diindikasikan dalam gel BNT tersebut masih terdapat pelarut organik
yang belum seutuhnya menguap. Perlakuan selanjutnya adalah sintering gel BNT
dengan suhu yang divariasikan. Pada penelitian ini, digunakan suhu sintering 400,
500, 600, 700 dan 800°C. Pemilihan suhu tersebut dilakukan dengan tujuan untuk
melihat pengaruh suhu dan mendapat suhu optimal untuk memperoleh BNT yang
stabil.

Waktu sintering yang dilakukan pada penelitian ini adalah 4 jam. Waktu
berpengaruh terhadap pembentukan kristal piezoelektrik yang baik karena dengan
waktu yang cukup panjang akan memaksimalkan transformasi difusi dari partikel-
partikel penyusun senyawa piezoelektrik tersebut.

Produk yang dihasilkan dari beberapa variasi suhu sintering didapat
serbuk kuning yang kasar. Dengan semakin meningkatnya suhu sintering, warna
serbuk BNT yang didapat semakin cerah dan bersih. BNT yang disinter dengan
suhu 400°C dimana hasilnya terdapat serbuk hitam karena belum sempurnanya
proses kristalisasi dari BNT. Untuk memudahkan proses karakterisasi XRD,
sampel BNT diukur dalam bentuk pelet sehingga serbuk BNT tersebut digerus
dan dipelet.

4.2.2 Identifikasi BNT menggunakan XRD

Proses sintesis BNT dilakukan dengan metode sol gel dengan
memvariasikan suhu sintering 400, 500, 600, 700 dan 800°C. Pola XRD BNT
produk sintesis, BNT literatur dan BNT JCPDS terlihat pada Gambar 11. Pada

suhu sintering 400°C, pembentukan kristal belum sempurna dan masih amorf.
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Namun demikian, dengan semakin ditingkatkannya suhu sintering maka intensitas
semakin tinggi.

BNT literatur
Kim, Yeoul ]
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Gambar 11. Pola difraksi sinar-X BNT

Pada Tabel 4 dapat dilihat perbandingan nilai 2 6 dari BNT yang
disintesis dalam suhu sintering yang divariasikan dan BNT pada tabel JCPDS.
Dari Tabel, setelah dibandingkan dengan tabel JCPDS dengan nomor tabel 46-
0001, dapat diambil kesimpulan bahwa BNT yang disintesis telah terbentuk mulai
pada suhu sintering 500°C hingga suhu sintering 800°C.

Tabel 4. Nilai 2 0 dari intensitas-intensitas tertinggi pada pola XRD BNT hasil
sintesis dan BNT JCPDS.

Suhu 20(°)
sintering dari Intensitas-intensitas tertinggi
5(:))0 32,596 | 46,765 58,225 40,155 | 22,869 68,33
600 32,542 46,819 58,279 | 40,263 | 22,924 | 68,168
700 32,542 | 46,819 58,189 | 40,155 | 22,788 | 68,276
800 32,596 | 46,711 58,225 | 40,155 | 22,815 | 68,303
JCPDS 32,452 46,698 58,165 | 40,230 | 22,845 | 68,382
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Dari pola XRD juga dapat diambil kesimpulan bahwa suhu sintering

optimum untuk sintesis BNT dengan metode sol gel pada penelitian ini adalah
800°C. Hal ini dibuktikan dengan penghitungan Full Widht Half Maximum

(FWHM) sesuai dengan Gambar 12 dan Tabel 5.

Intensitas (a.u)

32

20(°)

33

Gambar 12. Nilai FWHM BNT

34

Tabel 5. Nilai FWHM dari BNT yang disintesis dengan metode sol-gel

Suhu Sintering (°C)

500

600

700

800

FHWM (°)

0,47

0,31

0,30

0,26

Pada Gambar 12, tertera nilai FWHM dari setiap BNT hasil sintesis

dengan metode sol gel. Dalam penelitian ini, dengan meningkatnya suhu sintering
maka nilai FWHM menurun. Ini dapat disimpulkan bahwa suhu sintering juga
berbanding lurus dengan ukuran partikel karena dengan meningkatnya nilai
FWHM seiring dengan menurunnya ukuran partikel. Dengan demikian, dari
semua variasi suhu sintering, BNT yang disintesis pada suhu sintering 800°C

memiliki ukuran partikel yang terbesar.
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4.2.3 Analisis Morfologi BNT Dengan SEM-EDX
Hasil SEM terhadap kristal BNT dengan perbesaran hingga 1500 kali
dapat dilihat pada Gambar 13. Dari Gambar 13 dapat dilihat bahwa penyebaran
dan ukuran dari partikel BNT tidak merata dan tidak seragam. Sesuai dengan
perhitungan FWHM, dari hasil SEM juga dapat disimpulkan bahwa dengan
peningkatan suhu sintering menyebabkan peningkatan ukuran partikel. Ukuran
partikel dari produk BNT dengan variasi suhu smtermg dapat dilihat pada Tabel 6.

(c)

Gambar 13. Mikrograf SEM dari BNT dengan perbesaran 1500x untuk suhu : (a)
400°C (b) 500°C (c) 600°C

Tabel 6. Ukuran partikel BNT dengan variasi suhu sintering

Suhu Sintering (°C) | Ukuran partikel (um)

400 1,33-5,33
500 1,33 - 8,67
600 1,33-10
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Kandungan berbagai unsur kimia dari produk BNT dapat dilihat dengan
menggunakan analisis EDX. Tabel 6 memperlihatkan persentase atom-atom yang
terkandung dalam produk BNT. Dapat dilihat pada Tabel 7 bahwa semua produk
BNT yang disintesis pada suhu sintering yang divariasikan hanya mengandung
bahan dasar yang membentuknya dan tidak terkontaminasi oleh unsur lain. Dari
hasil EDX, tidak dapat disimpulkan bahwa dengan semakin meningkatnya suhu
sintering masing-masing atom yang terkandung juga meningkat. Hanya persentase

atom oksigen yang meningkat dengan peningkatan suhu sintering,

Tabel 7. Persentase atom-atom yang terkandung dalam produk BNT

Atom (%) BNT 400°C BNT 500°C BNT 600°C
C 18,25 341 6,34
O 48,29 49,49 54,14
Na 9,30 11,04 15,14
Ti R 3N 18,83 12,41
Bi 7865 11,89 8,56
4.3 Barium Titanat (BT)

4.3.1 Sintesis BT dengan Metode Sol-Gel
Pada sintesis barium titanat (BaTiOs) ini digunakan bahan dasar barium karbonat
(BaCOs) dan titanium isopropoksida (TIP). Barium karbonat dilarutkan dalam
etano] yang bertujuan untuk membentuk alkoksida, sesuai dengan reaksi berikut:

BaCO; + 2 C;Hs0H — Ba(OC;Hs), + H2CO;

Ba(OC,H;); + Ti(OCH(CHs),)s — BaTiO; + CO; + H,O

Campuran barium karbonat dan etanol direfluks selama 1 jam. Proses
refluks ini dilakukan pada suhu 80°C karena diperkirakan pada suhu tersebut
terjadi proses sol yang homogen dan apabila digunakan suhu yang lebih tinggi
akan merusak bahan dasar dari sintesis barium titanat itu sendiri. Setelah
penambahan titanium isopropoksida, refluks dilanjutkan hingga 1 jam pada suhu
yang sama, yaitu 80°C. Untuk menguapkan pelarut organik dan untuk membentuk
setbuk, maka campuran dikalsinasi pada suhu 350°C selama 2 jam. Untuk

menyempurnakan proses kristalisasi dan pembentukan struktur barium titanat
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maka dilakukan sintering dengan suhu yang divariasikan 600, 800 dan 1000°C
serta suhu 1000°C yang disertai dengan kompaksi pada tekanan 3500 Psi.

4.3.2 Analisis Pola Difraksi Sintesis Barium Titanat
Hasil sintesis barium titanat pada berbagai temperatur dengan metode sol gel
dapat dilihat pada Gambar 14.

BT literatur l |
A
manghuan i A A .k

BT 1000°C 3500 Psi

BT 1000°C

Intensitas (a.u)

Gambar 14. Pola difraksi sinar-X BT

Berdasarkan pola difraksi XRD barium titanat (BT), dapat dilihat bahwa
dari semua variasi suhu sintering yang digunakan pada proses sintesis BT, sangat
sulit untuk mendapatkan BT dengan intensitas-intensitas yang tinggi. Pada suhu
sintering 600 dan 800°C, masih terdapat puncak-puncak asing yang diasumsikan
adalah bahan dasar yaitu BaCO; dan titanium isopropoksida yang belum bereaksi
secara sempurna. Sedangkan pola difraksi untuk suhu sintering 1000°C, telah
memperlihatkan puncak-puncak dengan intensitas yang tinggi dan teridentifikasi.
Hal ini dibuktikan dengan membandingkan nilai 2 6 dari pola XRD BT dengan
suhu sintering 1000°C tersebut dengan data JCPDS. Tabel JCPDS yang cocok
dengan pola XRD untuk BT yang disintesis pada suhu sintering 1000°C adalah
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tabel dengan nomor 05-0626. Perbandingan antara nilai 2 8 untuk puncak-puncak
dengan intensitas yang tinggi dari BT dan data JCPDS dapat dilihat pada Tabel 8.

Tabel 8. Perbandingan nilai 2 8 BT 1000°C dan 2 6 data JCPDS
26(°)

BT 1000°C JCPDS

31,485 31,496
38,854 38,886
45,356 45,375
56,274 56,249

22,219 22,261

65,73 65,751

4.4 Sintesis BNT-BT dengan Metode Solid State

Pada penelitian ini, sintesis BNT-BT dilakukan dengan metode solid state dimana
prinsipnya dua campuran direaksikan dalam keadaan padat di bawah titik
lelehnya.

Sintesis BNT-BT dilakukan dengan mencampurkan BNT dan BT
direaksikan dengan variasi perbandingan komposisi dengan metode solid state.
BNT-BT yang disintesis divariasikan 2 macam komposisi yaitu komposisi 93
BNT : 7 BT % mol dan komposisi 75 BNT : 25 BT % mol. Pemilihan komposisi
93 BNT : 7 BT % mol karena pada komposisi tersebut terjadi peningkatan sifat
piezoelekirik dari BNT antara lain konstanta piezoelektrik (dzs = 125 pC/N),
faktor kopling (k, = 20%) dan konstanta dielektrik (s, = 580).1) Seperti telah
dijelaskan pada bab sebelumnya, MPB merupakan suatu batasan daerah yang
berbeda simetri yang sejalan dengan perubahan komposisi. Dengan demikian,
pemilihan komposisi 75 BNT : 25 BT % mol bertujuan untuk membuktikan
bahwa terjadi perbedaan struktur dengan perbedaan komposisi BNT dan BT.

BNT yang digunakan untuk kedua variasi komposisi diambil dari dua hasil
sintesis BNT dengan metode sol gel yang optimum, yaitu BNT yang disintering
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pada suhu 800°C dan 700°C. BNT yang digunakan pada sintesis BNT-BT 93:7%
dengan metode solid state diambil dari hasil sintesis sol gel sebelumnya yang
disintering dengan temperatur 800°C yang merupakan hasil sintesis dengan
kondisi optimal dari variasi temperatur lainnya. Sedangkan untuk BT juga diambil
dari hasil sintesis BT dengan metode sol gel sebelumnya yang disintering dengan
temperatur 1000°C yang juga merupakan hasil sintesis dengan kondisi optimal
dari variasi temperatur lainnya. Sama halnya dengan BNT-BT 93:7, pada sintesis
BNT-BT 75:25, untuk BNT diperoleh dari hasil sintesis sol gel sebelumnya yang
disintering dengan suhu 700°C. Xeduanya digerus selama lebih kurang 2 jam dan
dikompaksi dengan tekanan 3500 Psi.

4.4.1 Analisis Pola Difraksi Sintesis BNT-BT

Hasil pola difraksi untuk kedua variasi komposisi sintesis BNT-BT dapat dilihat
pada Gambar 15. Dapat dilihat dari pola difraksi tersebut adanya perbedaan yang
jelas antara pola difraksi BNT-BT 93:7 dan BNT-BT 75:25. Sesuai dengan
diagram fasa komposisi BNT-BT, pola difraksi BNT-BT 93:7 menunjukkan
puncak-puncak yang karakteristik dengan struktur rombhohedral. Sedangkan
untuk pola difraksi BNT-BT 75:25 juga menunjukkan puncak-puncak yang
karakteristik dengan struktur tetragonal. Hal ini, sesuai dengan literatur yang
menyebutkan bahwa terjadinya perubahan struktur dari rombohedral ke tetragonal
dengan penambahan dopan BT dan juga batasan antara struktur rombohedral dan
tetragonal tersebut terdapat pada komposisi 7 % mol BT.

Gambar 16 memperlibatkan dengan jelas terjadinya splitting atau
pemisahan satu puncak rombohedral menjadi dua puncak tetragonal. Puncak
rombohedral (110) terpisah menjadi puncak tetragonal (101) dan (110). Begitu
pula dengan puncak rombohedral (200) yang terpisah menjadi puncak tetragonal
(002) dan (200). Hal ini menyimpulkan bahwa pada penelitian ini berhasil
dibuktikan bahwa dengan penambahan mol BT yang didoping terhadap BNT
terjadi perubahan struktur dari rombhohedral ke tetragonal. Hal ini tentunya
berkaitan dengan teori pada literatur yang menyebutkan bahwa sifat piezoelektrik
BNT meningkat pada daerah MPB yaitu pada 7 % mol BT.
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Gambar 15. Pola difraksi sinar-X BNT-BT dengan metode solid state reaction
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Gambar 16. Splitting pada puncak (110) dan (200)

4.4.2 Analisis Morfologi BNT-BT dengan SEM-EDX

Hasil SEM terhadap kristal BNT dengan perbesaran hingga 1500 kali dapat dilihat
pada Gambar 17. Dari Gambar 17 terlihat jelas perbedaan produk BNT-BT
dengan komposisi yang berbeda. Untuk komposisi 93 : 7 BNT : BT %mol, terlihat
penyebaran partikel yang merata dan homogen. Sedangkan untuk komposisi 75 :
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25 BNT : BT %mol, penyebaran partikel cukup merata. Ukuran partikel untuk
BNT-BT dengan komposisi 75 : 25 berkisar 3,33 — 6,67 um. Ukuran partikel
untuk BNT-BT dengan komposisi 93 : 7 tidak dapat ditentukan karena partikel
BNT-BT tidak terlihat jelas sehingga sulit untuk melakukan pengukuran.

Gambar 17. Mikrograf SEM dari BNT-BT dengan perbesaran 1500x untuk
komposisi % mol BNT : BT (a) 93:7 (b) 75 : 25

Kandungan berbagai unsur kimia dari produk BNT-BT dapat diketahui
dengan menggunakan analisis EDX. Tabel 9 memperlihatkan persentase atom-
atom yang terkandung dalam produk BNT. Dapat dilihat pada Tabel 9 bahwa
semua produk BNT-BT hanya mengandung bahan dasar yang membentuknya dan
tidak terkontaminasi oleh unsur lain. Semua persentase atom yang terkandung
meningkat dengan penambahan dopan BT kecuali atom Bi dan Na.

Tabel 9. Persentase atom-atom yang terkandung dalam produk BNT-BT

Atom (%) % mol BNT : BT
937 75:25
- 2,58 -
0 44,32 56,04
Na 9,04 1,13
Ti 22,66 24,03
Ba 8,15 17,19
Bi 13,25 1,62
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V. KESIMPULAN DAN SARAN

5.1 Kesimpulan

Berdasarkan penelitian yang dilakukan, maka dapat diambil kesimpulan sebagai

berikut:

1. Bismuth Natrium Titanat (BNT) dapat disintesis dengan metode sol gel dengan
temperatur sintering optimum 800°C. Barium Titanat (BT) dapat disintesis
dengan metode sol gel dengan suhu sintering optimum 1000°C.

2. BNT-BT dapat disintesis dengan metode solid state dengan penggerusan
selama 4 jam dan temperatur sintering 1000°C.

3. Berdasarkan hasil karakterisasi XRD, BNT-BT yang disintesis dengan metode
solid state reaction memberikan struktur rombohedral dengan perbandingan %
mol BNT : BT 93 : 7. Sedangkan untuk perbandingan %mol BNT : BT 75 : 25
memberikan struktur tetragonal.

5.2 Saran

Berdasarkan kesimpulan yang telah didapat, maka saran yang dapat diberikan

antara lain :

1. Pengontrolan suhu pada saat refluks proses sintesis BNT dan BT dengan
metode sol gel hendaknya diperhatikan untuk hasil yang baik.

2. Suhu sintering pada sintesis BNT jangan melebihi 1100°C karena akan
mengakibatkan penguapan bahan dasar Bi dan Na.
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Lampiran 1
Perhitungan stoikiometri dari komposisi bahan dasar

a) Sintesis BNT
Bi;03 + Na;CO; + 4 TiO; — 4 Big sNag sTiO; + CO,
1 1 4 4 l
Massa BNT =4 gr
mol BNT =222 — %8 _ 189 mol

Mr 211,850 g/mol
s BiyO;

1
mol Biz03 =7 x0,0189 mol=4,720 x 102 mol
e NayCO;

1
mol Na,CO; = 5 X0,0189 mol=4,720 x 10 mol

Ti(OCH(CHs),)s + 2 H,0 — TiO, + 4 (CH;),CHOH
1 2 1 4

mol Ti(OCH(CH;)2)s~ mol TiO;

4
¢ mol TiO; =~ x 0,0189 mol = 0,0189 mol

4
b) Sintesis BT
BaCO; + 2 C;HsOH — Ba(OC;Hs), + H,CO;
1 2 1 1,
Ba(0OC,Hs), + Ti(OCH(CHjs)2)s — BaTiO; + CO2 + H20O
1 1 1
massa BaTiO;=4¢g
: 4g
mol BaTiO;= 233,192 g/mol = 0,0172 mol
e BaCO;

mol BaCO; ~ mol BaTiO3= 0,0172 mol
» Ti(OCH(CHs))4

34



mol Ti{OCH(CH3),)4~ mol BaTiO3 = 0,0172 mol
L4 CszOH

2
mol C;H;OH =I x 0,0172 mol = 0,0343 mol

¢) Sintesis BNT-BT
e BNT:BT 93 :7 %mol
massa BNT =0,47 ¢

047 ¢

O e——— -3
ol BNT =20 —lL

(1-0,93)
0,93
¢ BNT:BT 75 : 25 %mol

massa BNT = 0,5208 g
0,5208 g

mol BT = x2,218x 103 =1,669x 10 mol

e [ '3
mol BNT 211,850 g/mol 2,458 x 10
1-0,75
mol BT = ( ) x2,458x 103 =8,194x 10* mol

0,75
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Lampiran 2

Skema kerja tahapan sintesis BNT dengan metode sol gel

NaCO3

Bi,O;

Dilarutkan dalam HNQO4

Dilarutkan dalam HNO;

Larutan

Distirer selama 1 jam

Larutan

Ditambahkan Titanium isopropoksida

Larutan

Direfluks 80°C selama 2 jam

Larutan BNT

Dikalsinasi 170°C selama 2 jam

Larutan BNT

Sintering pada variasi suhu 400°C, 500°C,
600°C. 700°C dan 800°C selama 4 iam.

BNT

Dikarakterisasi

SEM-EDX
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Lampiran 3

Skema kerja tahapan sintesis BT dengan metode sol gel

BaCO;

Dicampurkan dengan etanol

Campuran

Direfluks 1 jam pada suhu 80°C

Campuran

Ditambahkan titanium isopropoksida

Larutan BaTiO3;

Dikalsinasi 350°C selama 2 jam

Larutan BT

Sintering pada variasi suhu 850 dan 1000°C

selama 4 jam.

BaTi03

Dikarakterisasi

XRD SEM-EDX
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Lampiran 4

Skema ketja tahapan sintesis BNT-BT dengan metode solid state reaction

BNT BT
(Metode Sol Gel) (Metode Sol Gel)

Digerus 3 jam Digerus 3 jam

Digerus 3 jam

BNT - BT

Dikompaksi 3500 Psi

Pelet BNT - BT

Dikalsinasi 4 jam, suhu 350°C

Pelet BNT - BT

Disintering 4 jam, suhu 1000°C

BNT - BT

Dikarakterisasi

XRD SEM-EDX
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Lampiran 5
Perbandingan pola difraksi bahan dasar secara eksperimen dan JCPDS

w==s Bi,0, Eksperimen
— Bi;O, JCPDS

Perbandingan pola difraksi Bi,O3 secara eksperimen dan JCPDS

BaCO; Eksperimen
=== BaCO,JCPDS

T Wﬂmm’rzem

Perbandingan pola difraksi BaCOs secara eksperimen dan JCPDS

39



=== Na,CO; Eksperimen
e N2,CO, JCPDS

—'ﬁ”rrﬁ“hlﬂ“ ||| 26(°)

Perbandingan pola difraksi Na,CO; secara eksperimen dan JCPDS
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Lampiran 6
Perbandingan pola difraksi BT secara eksperimen dan JCPDS

s BaTiO; Eksperimen
e BaTiO, JCPDS

Intensitas (a.u)
[
3

|
e




Lampiran 7

Gambar alat dan beberapa tahapan dalam proses sintesis

—_— !

Gambar skema 'alat pada proses Gambar alat furnace yang digunakan
refluks pada sintesis BNT dan BT untuk kalsinasi dan sintering hasil
sintesis

@ s
W Tlas

Gambar alat XRD

Gambiarria‘lat dyes
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Gambar hasil kalsinasi BNT pada Gambar hasil sintering BNT pada
temperatur 170°C temperatur 400°C

Gambar hasil kalsinasi BaTiO; tem

Gambar hasil sintesis BNT berdasarkan variasi temperatur sintering 400, 500,
600, 700 dan 800°C
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Lampiran 8
Perhitungan FWHM puncak tertinggi

700
650 -
600 |
550 -
= FHWM
|
500 "
450 | o/
'
Y W™
400 - 3
5 aast 82
lebar puncak pada lz Ax 2
Ll nilai skala 1° 5
Nilai FHWM BNT
a) BNT 500
FHWM e 1°=0,47°
B
b) BNT 600

FHWM =2 x 1°=0,31°
T

¢) BNT 700
FHWM = —2 x 1°= 0,20°
o8 ™ ’

d) BNT 800

FHWM = 2= x 1°= 026°
o8 X %



Lampiran 11
Hasil SEM-EDX BNT

2400 -2

2100

1800

1500 —

1200

Counts

900 -

600 -

300 4

0
0.00 0.80 1.60 2.40 3.20 4.00 4.80 5.60 6.40 7.20

keV

Gambar Hasil Analisa EDX BNT 400°C

3600 226

3200 —

2800 —

2400

2000

Counts

1600 —

1200

——_ BiMr

[--}
s00 o =
'

400 —

—— Bal.b2
—BalLr
—/Bdlr2

1 | I |
0.00 0.80 1.60 240 3.20 4.00 4.80 5.60 6.40 7.20

keV

Gambar Hasil Analisa EDX BNT 500°C
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Counts

3600 22

3200
2800 —{
2400 —
2000 —
1600
1200 2
800 5
400 — i

.00

=

|

0.80 1.60 2.40 3.20 4.00

-

— Bal.r

4.50 5.60 6.40 7.20

Gambar Hasil Analisa EDX BNT 600°C
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Lampiran 11
Hasil SEM-EDX BNT-BT

Counts

Counts

014

3600
3200 —
2800 <
2400 —
2000

1600 —

1200 -

LY kg Tila

— BiMz
o

— BiMr

o

=

|
— Ka
— Bal.b2
— il
— Bal¥

|
0.00 0.80 1.60 240 320 4.00 4.80 5.60 6.40 7.20

keV

Gambar Hasil Analisa EDX BNT-BT 93 : 7

011

3600
3200
2800
2400 —
2000 —
1600
1200

800 —

400

0.00 0.80 1.60 240 3.20 4.00 4.50 5.60 6.40 7.20

Gambar Hasil Analisa EDX BNT-BT 75 : 25
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