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ABSTRAK

Sheley Dea Marella. 2017. Sintesis dan Karakterisasi senyawa Bismuth
Titanat (BisTi3O12) dengan Metode Lelehan Garam. Pembimbing 1: Dr. Anton
Prasetyo, M.Si. Pembimbing 2: Rif’atul Mahmudah, M.Si. Konsultan: Nur Aini,
M.Si

Bismuth titanat (BisTi3O12) adalah salah satu dari senyawa Aurivillius lapis tiga
yang dikenal mempunyai sifat feroelektrik sehingga berpeluang digunakan pada
industi elektronik. Morfologi partikel dengan tipe grain oriented ceramic
dilaporkan meningkatkan sifat feroelektrik, sehingga banyak dilakukan usaha
mensintesisnya. Salah satu metode yang dilaporkan berhasil mensintesis senyawa
dengan Morfologi partikel grain oriented ceramic adalah metode lelehan garam.
Oleh karena itu dalam penelitian ini dilakukan sintesis BisTi;O0;, dengan metode
lelehan garam dengan menggunakan garam tunggal pada variasi suhu kalsinasi
800, 850, 900, dan 950 oC. Data X-Ray Diffraction (XRD) menunjukkan bahwa
sampel yang dihasilkan merupakan senyawa BisTi3O;, dengan grup ruang B2ch.
Dan tidak ditemukan adanya pengotor. Spektra Raman menunjukkan modus-
modus vibrasi yang identik dengan modus vibrasi BisTizO1,. Morfologi partikel
yang diperoleh menunjukkan bahwa partikel mempunyai bentuk platelet-like dan

semakin tinggi suhu sintesis maka ukuran dari partikel semakin besar.

Kata Kunci: Bismuth titanat, metode lelehan garam, platelet-like particle
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ABSTRACT

Sheley Dea Marella. 2017. Synthesis and Characterization of Bismuth titanate
(Bi4Tiz012) using Molten Salt Method. Supervisor 1: Dr. Anton Prasetyo, M.Si.
Supervisor 2: Rif’atul Mahmudah, M.Si. Consultant: Nur Aini, M.Si

Bismuth titanate (BisTi3012) is one of three layer Aurivillius compound family
which has ferroelectric properties so its potentially to be apllied in electronic
industry. The Particle morphology with grain oriented ceramic type was reported
can increase ferroelectric. The molten salt was reported succesfully synthesized
particle with grain oriented ceramics morphology. in this research BisTi3O1
synthesized using single molten salt NaCl with temperature variations at 800, 850,
900, 950 °C. X-Ray Diffraction (XRD) data shows that Bi,TizO1, have space
group B2cb and there is no impurities. Raman spectra shows identically vibration
modes for BisTi3O1, vibration modes. The morphologycal particle shows the
plate-like form and the bigger size of grain size as resuts the higher temperature of

synthesized.

Keywords: Bismuth Titanate, molten salt method, plate-like particle
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BAB |
PENDAHULUAN
1.1 Latar Belakang

Aurivillius memiliki rumus umum (Bi»0,)*" (An1BmOams+1)*, vang terdiri
dari gugus pseudo perovskite (Am-1BmOsm+1)® Yang dipisahkan oleh blok bismuth
(Bi»0,)* dengan m menyatakan jumlah lapis pseudo perovkite. Kation A
merupakan kation besar dengan muatan kecil (Na*, Pb®*, dan Bi*"), dan kation B
merupakan kation kecil dengan muatan besar (Fe**, Ti**, Ta>*, dan W®*) (Kasap
dan Capper, 2006). Salah satu sifat penting di senyawa Aurivillius adalah sifat
ferroelektrik. Sifat lain yang penting dari Aurivillius adalah sifat
photoluminescence, fotokatalis, dan termoelektrik (Lazarevic, dkk., 2005; Yao,
dkk., 2003; Zhao, dkk., 2014).

Bismuth Titanat merupakan salah satu senyawa yang termasuk dalam kelas
Aurivillius lapis tiga dengan rumus molekul BisTizO;,. Bismuth titanat banyak
dipelajari karena memiliki sifat khas ferroelektrik, yakni memiliki suhu transisi
ferroelektrik (T¢) yang tinggi, yakni 675 °C. Keunggulan lain dari bismuth titanat
adalah memiliki konstanta dielektrik yang tinggi dan juga merupakan material
yang tidak mudah hancur (Lazarevic, dkk., 2005). Sifat inilah yang menjadi
alasan bismuth titanat banyak di sintesis dan dikaji sifat feroelektriknya.

Bismuth titanat memiliki banyak manfaat. Hal ini berkaitan dengan sifat
feroelektrik dan paraelektrik yang dimilikinya. Hal ini sesuai dengan firman Allah
SWT yang menjelaskan bahwa semua penciptaan Allah SWT tidak diciptakan

tanpa hikmah yang telah dijelaskan dalam QS. Shad (38) 27:



- ,{‘)’ q/fc_’ 27 Z ,{"’a/ - fc_// e T - i”‘//"//” /’// -
ol s 19,88 cpdll Sl SU'S Mary Ldens Loy (o) V15 s L ZJ1 Ll L

{,‘J ° s -

o 19 S

Artinya: “dan Kami tidak menciptakan langit dan bumi dan apa yang ada antara
keduanya tanpa hikmah. yang demikian itu adalah anggapan orang-orang kafir,
Maka celakalah orang-orang kafir itu karena mereka akan masuk neraka.

Ayat diatas menjelaskan bahwa Allah Ta’ala memberitakan bahwa Dia tidak
menciptakan makhluk-Nya dengan sia-sia. Akan tetapi Dia menciptakan mereka
untuk beribadah kepada-Nya dan mengesankan-Nya (Abdullah, 1994). Salah satu
cara untuk beribadah kepada-Nya dan mengesakan-Nya adalah dengan
memberikan manfaat, yang mana manfaat tersebut juga dimiliki oleh bismuth
titanat.

Sintesis bismuth titanat telah dilakukan dengan berbagai metode. Metode
yang paling banyak digunakan adalah (a) metode reaksi padatan dengan kalsinasi
pada suhu yang sangat tinggi (Villegas, dkk., 1999), (b) metode sol-gel (Kim,
dkk., 2003), (c) Metode hidrotermal yang dilakukan pada suhu 150 °C
(Pookmanee, dkk., 2004), dan (d) metode lelehan garam (Zhao, dkk., 2014).

Metode lelehan garam memiliki kelebihan jika dibandingkan dengan
metode lainnya. Keunggulan dari metode ini adalah (a) menggunakan suhu yang
relatif lebih rendah daripada metode padatan, (b) menggunakan garam yang
dilelenkan sebagai pelarutnya, sehingga penguapan dapat diminimalisir, (c) garam
relatif stabil, mudah digunakan, dan mudah dihilangkan dengan adanya

penambahan air, (d) menghasilkan produk yang relatif murni dengan suhu yang



relatif rendah dan (e) metode ini lebih ramah lingkungan (Ke, dkk., 2007; Kimura
dan Kanazawa, 1983; Porob dan Maggard, 2006).

Beberapa faktor berpengaruh pada proses sintesis bismuth titanat
menggunakan metode lelehan garam ini, yakni suhu sintering, waktu sintering,
laju pendinginan, dan konsentrasi material awal. Faktor-faktor ini akan
berpengaruh terhadap morfologi partikel yang dihasilkan. Pertumbuhan partikel
akan semakin besar jika waktu dan suhu sintering dinaikkan dan laju pendinginan
diturunkan (Zhao, dkk., 2014). Ukuran partikel berpengaruh terhadap konstanta
dielektrik dari suatu material, yaitu dengan meningkatnya ukuran partikel, maka
nilai konstanta dielektriknya juga semakin tinggi, sehingga akan meningkatkan
sifat feroelektriknya (Ueda, dkk., 1999).

Sintesis menggunakan metode lelehan garam telah banyak diteliti
menggunakan berbagai macam jenis garam, seperti garam KCI, NaCl, Na;SOQg,
K,SO,, dan juga campuran dari beberapa jenis garam. Campuran beberapa jenis
garam tersebut akan memiliki titik leleh yang lebih rendah daripada titik leleh
garam itu sendiri (Kimura, 2011). Kan, dkk. (2003) menggunakan campuran
garam NaCIl-KCIl dan Na,SOs-K;SO, untuk sintesis bismuth titanat dan dengan
campuran garam NaCl-KCI menghasilkan kristal yang semakin besar. Metode ini
juga telah digunakan untuk mensintesis kristal tunggal berbagai oksida, seperti (a)
Co0304 (Ke, dkk., 2007), (b) niobate batangan (Xu, dkk., 2007), dan (c) nanowires
Mn30,4 (Wang, dkk., 2002).

Sanson dan Whatmore, (2005) mensintesis bismuth titanat dengan metode
lelehan garam dengan menggunakan garam NaCl. Hasil difraktogram

menunjukkan bahwa penggunaan garam NaCl tidak menghasilkan fasa pengotor



dan tingkat kristalinitas produk yang dihasilkan juga cukup baik pada suhu
dibawah 1000 °C, namun pada suhu yang lebih tinggi akan terbentuk fasa
pengotor. Kekurangan ini akan diperbaiki dengan menggunakan waktu sintesis
yang lebih lama agar didapat ukuran kristal yang lebih baik (Kimura dan
Kanazawa, 1983). Alasan lainnya adalah karena garam tersebut relatif lebih
murah dan mudah didapatkan daripada jenis garam yang lain. Berdasarkan hal di
atas maka dalam penelitian ini akan dilakukan sintesis bismuth titanat
menggunakan garam tunggal NaCl.

Bismuth titanat dan beberapa senyawa Aurivillius berlapis telah disintesis
dengan metode lelehan garam pada rentang waktu tertentu, seperti (a) Zhao, dkk.
(2014) mensintesis bismuth titanat dengan waktu 2 jam pada suhu 950 °C, (b)
Kan, dkk. (2003) selama 0,5 jam pada suhu 1100 °C, dan (c) Ranieri, dkk. (2013)
selama 0,5 jam pada suhu 1000 °C . Penggunaan waktu yang cukup singkat dan
diimbangi oleh penggunaan suhu yang tinggi akan memerlukan energi yang lebih
tinggi, sementara penggunaan suhu yang tinggi akan memunculkan fasa pengotor,
sedangkan pada suhu yang rendah fasa pengotor juga muncul sebagai akibat
belum sempurnanya reaksi. Oleh sebab itu, modifikasi kondisi sintesis diperlukan
untuk mengatasi hal tersebut. Dalam penelitian ini akan dilakukan sintesis pada
suhu yang relatif lebih rendah daripada yang pernah dilakukan, dengan harapan
tidak adanya fasa pengotor yang terbentuk. Masalah yang ditemukan pada suhu
rendah akan diatasi dengan penggunaan waktu yang lebih lama. Arney, dkk.
(2008) menjelaskan bahwa dengan meningkatnya waktu sintesis akan
meningkatkan ukuran partikel produk. Namun Porob dan Maggard (2006)

menjelaskan bahwa penggunaan waktu yang terlalu lama tidak memberikan efek



yang cukup besar untuk pertumbuhan partikel sehingga penggunaan waktu yang
lebih lama (4 jam) akan digunakan pada penelitian ini untuk menghasilkan produk
yang lebih baik.

Dalam penelitian ini akan dilakukan sintesis dan karakterisasi senyawa
bismuth titanat menggunakan metode lelehan garam dengan menggunakan garam
tunggal NaCl dengan variasi suhu pemanasan. Untuk mengatasi masalah yang
diakibatkan suhu rendah, waktu sintesis yang lebih lama akan digunakan.
Pengaruh suhu terhadap struktur dan morfologi partikel hasil sintesis akan dikaji
berdasarkan data yang akan dianalisa menggunakan difraksi sinar-X (XRD),

spektroskopi raman, dan scanning electron microscopy (SEM).

1.2  Rumusan Masalah
Bagaimanakah pengaruh suhu sintesis bismut titanat dengan metode lelehan
garam dengan menggunakan garam NaCl pada struktur, dan morfologi bismuth

titanat hasil sintesis?

1.3 Tujuan
Mengetahui pengaruh suhu sintesis bismut titanat dengan metode lelehan
garam dengan menggunakan garam NaCl pada struktur, dan morfologi bismuth

titanat hasil sintesis.
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1.5

Batasan Masalah

Mensintesis senyawa bismuth titanat dengan variasi suhu sintesis 800, 850,
900, dan 950 °C.

Jenis garam yang digunakan adalah garam tunggal NacCl.

Waktu sintesis yang diperlukan selama 4 jam.

Manfaat

Mengetahui faktor suhu dan lama pemanasan pada sintesis bismuth titanat
dengan metode lelehan garam menggunakan garam tunggal NacCl.
Memberikan gambaran terkait pengaruh suhu pemanasan pada produk
sintesis bismuth titanat dengan metode lelehan garam menggunakan garam

tunggal NacCl.
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2.1 Karakteristik Senyawa Aurivillius

Senyawa Aurivillius merupakan suatu kelas dari golongan senyawa
ferroelektrik yang memiliki gugus pseudo perovskite dengan rumus molekul (Am-
1BmOsm+1)®, yang dipisahkan oleh blok bismuth (Bi,O2)**. m adalah jumlah
lapisan pseudo perovskite yang dimiliki oleh suatu senyawa Aurivillius (Pardo
dan Ricote, 2011). Kation A pada rumus senyawa (Am-1BmOsms1)> adalah kation
yang berukuran besar, namun muatannya relatif kecil, seperti monovalensi,
divalensi, atau trivalensi. Contoh dari kation ini adalah Na', Pb®*, dan Bi*,
sedangkan kation B adalah kation yang berukuran lebih kecil, namun memiliki
muatan yang lebih besar daripada kation A. Contoh dari kation ini antara lain Fe*,
Ti**, Ta>", dan W®* (Kasap dan Capper, 2006).

Aurivillius berlapis memiliki struktur orthorhombik pada fasa feroelektrik.
Beberapa senyawa Aurivillius lain memiliki struktur tetragonal pada fasa
ferroelektrik. Bismuth titanat merupakan senyawa Aurivillius yang memiliki fasa
orthorhombik pada fasa feroelektrik (suhu ruang), dan berfasa tetragonal pada fasa
paraelektrik, atau diatas suhu transisi feroelektrik-paraelektrik (FE-PE) yang

dalam hal ini adalah pada suhu 675 °C (Jardiel, dkk., 2008).
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2.2 Material Ferroelektrik Bismuth Titanat

Bismut titanat (BisTi3O;,) merupakan senyawa yang pertama Kkali
ditemukan oleh Aurivillius pada tahun 1949. Senyawa ini juga merupakan
senyawa golongan Aurivillius lapis tiga, yang terdiri dari tiga unit lapisan
senyawa pseudo perovskite dan dua unit senyawa bismut oksida yang terletak di
bagian atas dan bawah lapisan pseudo perovskite. Secara keseuruhan, senyawa ini
memiliki rumus molekul (Bi,02)** (Am-1BmOsm+1)® (Lazarevic, dkk., 2005).

Struktur senyawa bismuth titanat ditampilkan pada Gambar 2.1 (Roy, dkk., 2013).

Gambar 2.1. Struktur senyawa bismuth titanat (Roy, dkk., 2013).

Bismuth titanat memiliki struktur orthorhombik pada suhu ruang dengan
parameter kisi a=0,5450 A, b=0,54059 A, dan c¢=3,2832 A (Ranieri, dkk., 2013).

Hal ini sesuai dengan hasil analisa menggunakan difraksi neutron yang juga



menunjukkan bahwa strukturnya orthorhombik. Grup ruang bismuth titanat adalah
B2cb pada fasa ferroelektrik (Jardiel, dkk., 2008).

Pada suhu 675 °C, kristal bismuth titanat berubah menjadi tetragonal. Pada
suhu ruangan, bismuth titanat menunjukkan sedikit sifat monoklinik, namun juga
terkadang sifat orthorhombiknya lebih kuat. Hal ini dikarenakan panjang semua
sisinya berbeda (c < a < b), sehingga diasumsikan bahwa sistem kristal yang
diadopsi adalah orthorhombik (Jardiel, dkk., 2008).

Bismuth titanat merupakan senyawa yang memiliki sifat ferroelektrik
karena memiliki sifat polarisasi spontan tanpa adanya medan listrik. Sifat
polarisasi spontan ini muncul karena bismuth titanat tidak memiliki struktur
centrosymmetry pada unit selnya, sehingga menyebabkan terbentuknya momen
dipol elektrik pada unit sel (Lazarevic, dkk., 2005). Bismuth titanat juga memiliki
suhu transisi ferroelektrik yang relatif tinggi, yaitu 675 °C (Jardiel, dkk., 2008), di
bawah suhu transisi ferroelektrik-paraelektrik (FE-PE), senyawa akan memiliki
sifat ferroelektrik karena sifat magnetis spontan masih terbentuk (Saltzman,
1981). Bismuth titanat juga memiliki kekuatan dielektrik (x) yang tinggi, sekitar
200 (Lazarevic, dkk., 2005).

Sifat ferroelektrik bismuth titanat banyak dimanfaatkan untuk pembuatan
film tipis yang digunakan untuk berbagai peralatan ferroelektrik. Suhu transisi
FE-PE yang tinggi menjadikan bismuth titanat berpeluang dijadikan sebagai
bahan Ferroelectric Random Acces Memories (FERRAM) dan Dynamic Random
Access Memories (DRAM) (Schuisky, 2000). Film bismuth titanat yang memiliki
sifat superkonduktor juga banyak dimanfaatkan dalam teknologi prosesor (Buhay,

dkk., 1991). Kristal tunggal bismuth titanat banyak digunakan sebagai bahan
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untuk alat alat elektronik yang membutuhkan suhu tinggi, seperi kapasitor,

transduser, sensor, dan lain sebagainya (Sedlar dan Sayer, 1996)

2.3 Pandangan Islam tentang Manfaat Bismuth Titanat
Sintesis bismuth titanat dilakukan karena bismuth titanat memiliki banyak
manfaat (Schuisky, 2000). Pemanfaatan bismuth titanat ini berkaitan dengan ayat

QS al-Anbiya’ (21) 16, yang juga disebutkan dalam QS ad-Dukhan (44) 38:

Artinya: “Dan tidaklah Kami C|ptakan langit dan bumi dan segala yang ada di
antara keduanya dengan bermain-main”

Dalam surat al-Anbiya, dijelaskan bahwa penciptaan langit dan bumi adalah
kebenaran vyaitu keadilan dan kebenaran agar setiap perbuatan manusia
mendapatkan balasan yang setimpal. Hal ini juga diperjelas dalam QS. Shad (38)

27 yang juga menjelaskan hal yang demikian.
¥ \Msdmujﬂﬁ S s L3 Gy Ny s L sd LEls U

Artinya: “Dan Kami tidak menciptakan langit dan bumi dan apa yang ada antara
keduanya tanpa hikmah. Yang demikian itu adalah anggapan orang-orang kafir,
maka celakalah orang-orang kafir itu karena mereka akan masuk neraka”

Sementara dalam QS ad-Dukhaan (44) 38, Allah SWT berfirman seraya
memberitahukan tentang keadilan dan kesucian diri-Nya dari permainan dan
kesia-siaan serta kebathilan yang dijelaskan dalam ayat tersebut. Kebenaran dan
keadilan yang dijelaskan dalam QS al-Anbiya (21) 16 juga sejalan dengan

kebenaran dan keadilan yang juga dijelaskan dalam QS ad-Dukhaan (44) 38. Hal
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ini membuktikan bahwa Allah SWT menciptakan semua hal dengan kebenaran
dan keadilan. Begitu pula dengan bismuth titanat yang diciptakan dengan
kebenaran  dan  keadilan  sehingga  pemanfaatannya  juga  akan

dipertanggungjawabkan dihadapan-Nya.

2.4 Sintesis Bismuth Titanat dengan Metode Lelehan Garam

Metode lelehan garam adalah salah satu metode preparasi serbuk keramik,
yang melibatkan penggunaan lelehan garam sebagai media preparasi. Garam
dengan titik leleh rendah ditambahkan kedalam reaktan dan dipanaskan sampai
melebihi titik leleh dari garam. Garam yang leleh ini digunakan sebagai pelarut
(Sikalidis, 2011).

Secara garis besar, metode lelehan garam ini melalui beberapa proses.
Proses pertama adalah proses pencampuran prekursor dengan garam, dengan
perbandingan jumlah garam yang jauh lebih banyak daripada jumlah prekursor.
Proses selanjutnya adalah proses homogenasi yang dilakukan dalam krus alumina
dan kemudian dipanaskan sampai suhu diatas suhu eutektik dan didinginkan.
Setelah dingin, produk kemudian dicuci menggunakan air hangat untuk
memisahkan garam dari prekursor, yang kemudian dikeringkan untuk mendapat
produk kering. Secara garis besar, prosedur metode lelehan garam ditampilkan

pada Gambar 2.2 (Kimura, 2011).



12

Padatan Reaktan
(A+B)

Dicampurkan Disintering || Dicuci

Garam

Padatan produk || Dikeringkan

Gambar 2.2. Prosedur sintesis metode lelehan garam.

Terdapat empat proses yang terjadi saat reaksi pembentukan bismuth titanat
terjadi, yaitu (a) proses awal adalah reaksi padatan dan nukleasi, (b) proses kedua
merupakan proses pembentukan struktur lempengan (plate-like), (c) proses ketiga
adalah proses difusi dan nukleasi pinggiran, dan (e) proses terakhir adalah proses
difusi dan pertumbuhan kristal (Zhao, dkk., 2014).

Beberapa faktor yang mempengaruhi hasil sintesis dengan metode lelehan
garam adalah:

1.  Suhu sintering

Suhu sintering sangat berpengaruh pada struktur morfologis kristal, semakin
tinggi suhu pemanasan, maka ukuran kristal yang dihasilkan relatif semakin besar.
Hal ini dikarenakan pada suhu tinggi, partikel akan menurunkan energi
permukaan sehingga partikel yang terbentuk akan semakin baik (Zhao, dkk.,
2014).

2. Jenis garam

Jenis garam yang digunakan juga berpengaruh pada kristal yang dihasilkan
dari proses sintesis. Jenis garam ini dapat mempengaruhi morfologi dan ukuran
pratikel produk. Hal ini dimungkinkan karena perbedaan ukuran anion dan

kelarutan dari konstituen oksida pada garam. Faktor lain yang juga berpengaruh
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adalah transportasi massa dan kelarutan produk terhadap lelehan garam (He, dkk.,
2014; Kan, dkk., 2003).
3. Laju penurunan suhu sintering

Laju penurunan suhu sintering sangat mempengaruhi ukuran partikel dan
morfologi partikel kristal yang dihasilkan sebagai produk akhir. Semakin kecil
laju pendinginan, ukuran kristal relatif semakin besar. Rasio diameter dan
ketebalan kristal juga dipengaruhi oleh faktor ini. Laju pendinginan yang lambat
dapat mencegah pendinginan mendadak yang mungkin terjadi pada lelehan,
sehingga proses nukleasi spontan dapat dicegah (Zhao, dkk., 2014).
4.  Jenis prekursor

Jenis prekursor yang digunakan pada sintesis bismuth titanate juga berperan
cukup penting pada morfologi kristal. Penelitian yang dilakukan Kan, dkk., (2003)
menunjukkan bahwa kristal yang dihasilkan dari hasil penambahan 5% nano
partikel bismuth titanat sebagai material awal cenderung lebih besar, sedangkan
yang ditambah 5% bismuth titanat amorf menghasilkan kristal yang berukuran

lebih kecil pada suhu sedikit diatas titik eutektik garamnya.

2.5 Analisis Produk dengan Difraksi Sinar-X

Difraksi menurut pendekatan Bragg menganggap bahwa kristal terdiri dari
lapisan-lapisan atau bidang-bidang kaca semi transparan. Sinar-X sebenarnya
tidak benar-benar dipantulkan, namun dihamburkan. Berdasarkan Gambar 2.3,
sudut datang dan sudut hamburannya diasumsikan sama, sebesar 0, dengan bidang
atom. Sinar datang (A) akan dihamburkan oleh bidang atom dengan sudut

hamburan yang diasumsikan sama dengan sinar datang (A’) (Suryanarayana dan
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Norton 1998). Saat Hukum Bragg terpenuhi (memiliki sudut Bragg), sinar yang
dipantulkan akan mengalami interferensi konstruktif. Sinar yang memiliki
interferensi konstruktif tersebut akan diterima oleh detektor XRD sebagai
informasi kuantitatif dan kualitatif dari atom atau senyawa penyusun sampel

(West, 1984).

Gambar 2.3 Difraksi sinar-X oleh kristal.

Sinar-X dihasilkan oleh tabung sinar-X, dengan logam target biasa berupa
tembaga (Cu). Sinar-X kemudian akan mengenai sampel dan sampel akan
mendifraksikannya sesuai berat atom. Sinar yang didifraksikan kemudian akan
diterima oleh detektor. Sumber sinar dan detektor akan berputar dengan sudut 6-
26 sehingga akan menghasilkan hamburan sinar pada sudut tertentu. Secara garis
besar, difraksi sinar-X ditampilkan pada Gambar 2.4 (Suryanarayana dan Norton,

1998).
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Gambar 2.4 Geometri difraksi sinar-X (Suryanarayana dan Norton, 1998).

Zhao, dkk. (2014) telah mensintesis bismuth titanat dengan prekursor Bi,O,
dan TiO, dengan metode lelehan garam, dimana prekursor bismuth ditambah 7%
untuk meminimalisir hilagnya bismuth saat pemanasan akibat mudahnya bismuth
menguap pada suhu tinggi. Difraktogram menunjukkan bahwa kelebihan kadar
bismuth meningkatkan kemurnian bismuth titanat yang dihasilkan. Hal ini terlihat
dari hasil difraktogram 2.5 (d) yang menunjukkan hanya satu puncak kecil milik
Bi12TiOy yang terbentuk, selebihnya adalah puncak milik bismuth titanat.

Gambar 2.5 juga memperlihatkan adanya pengotor yang mungkin terbentuk.
Pengotor tersebut adalah senyawa Bi12TiO2 yang juga menghasilkan puncak pada
260 sekitar 25. Puncak yang dihasilkan memiliki intensitas yang rendah, yang
mengindikasikan bahwa kadar pengotor yang terbentuk tidak banyak. Pengotor
lain yang mungkin terbentuk adalah prekursor yang mungkin belum bereaksi
dengan baik dan juga garam yang masih terdapat pada produk sintesis (Xue, dkk,.

2017).
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Gambar 2.5 Difraktogram bismuth titanat yang dipanaskan dengan suhu berbeda
selama 2 jam; (a) 850, (b) 900 dengan laju penurunan 10 °C/menit
sampai 850, (c) 950 dengan laju penurunan 10 °C/menit sampai 850,
dan (d) 950 °C dengan laju penurunan 0,8 °C/menit.

2.6 Analisis Morfologi dengan SEM

SEM dapat menggambarkan dan menganalisa spesimen bulk. Elektron yang
berasal dari penembak elektron dipercepat melalui perbedaan tegangan antara
katoda dan anoda dengan tegangan dengan rentang antara 0,1-50 keV. Instrumen
SEM dengan tegangan antara 0,1 sampai 50 keV disebut dengan SEM tegangan
rendah (Low-voltage SEM) (Goldstein, dkk., 2003). SEM banyak digunakan untuk
karakterisasi material organik maupun anorganik dalam skala nanometer maupun
micrometer. Hal ini karena SEM dapat menghasiikan gambar menyerupai tiga
dimensi dan juga gambaran dari permukaan material. SEM dapat digunakan untuk
perbesaran antara 10-10.000x (Hawkes, dkk., 1998).

Sampel yang akan dianalisa menggunakan SEM akan diradiasikan dengan
elektron yang telah difokuskan. Terdapat beberapa sinyal hasil radiasi antara

elektron dengan materi sampel, diantaranya secondary electron, backscattered
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electron, characteristic X-rays, dan beberapa foton dengan energi yang berbeda
beda. Sinyal-sinyal ini didapatkan dari emisi spesifik dari sampel yang digunakan
untuk mempelajari beberapa sifat dari sampel, seperti topografi, Kkristalografi,
komposisi, dan lain sebagainya (Hawkes, dkk., 1998).

Secondary dan backscattered electrons adalah yang paling banyak
digunakan karena akan menghasilkan topografi dari material. Penampakan tiga
dimensi dari gambar yang dihasilkan SEM dikarenakan besarnya medan elektron
dari SEM yang dihasilkan dari secondary electron dan backscattered electrons.
Karakteristik sinar-X (characteristic x-rays) merupakan hasil emisi dari elektron
yang ditembakkan ke sampel. Hasil dari karakteristik sinar-X adalah informasi
kuantitatif maupun kualitatif dari elemen atau atom atom penyusun material
(Hawkes, dkk., 1998).

SEM banyak digunakan untuk mengetahui morfologi partikel. Zhao, dkk.
(2014) menggunakan SEM untuk mengetahui pengaruh suhu sintesis terhadap
morfologi bismuth titanat. Hasilnya, semakin tinggi suhu sintesis maka ukuran
partikel akan bertambah besar. Oleh karenanya, suhu akan mempengaruhi
pertumbuhan partikel (grain) dari suatu senyawa. Hasil karakterisasi morfologi
produk dengan menggunakan SEM ditampilkan pada Gambar 2.6.

Suhu sintesis akan berpengaruh pada ukuran partikel. Semakin tinggi suhu
yang digunakan, ukuran partikel yang akan dihasilkan juga akan bertambah besar.
Hal ini karena meningkatnya energi permukaan seiring dengan meningkatnya
suhu sintesis, sehingga partikel akan memperkecil luas permukaan dengan cara

memperbesar ukuran untuk mengurangi energi permukaan (Kan, dkk., 2003).



18

Suhu optimum yang telah digunakan oleh Zhao, dkk. (2014) adalah 950 °C. Hal

ini karena tidak adanya agregasi dan partikel yang dihasilkan juga cukup besar.

Gambar 2.6. Mikrograf SEM dari senyawa bismuth titanat dengan variasi suhu:
(a) 850, (b) 900 dengan laju penurunan 10 °C/menit sampai 850, (c)
950 dengan laju penurunan 10 °C/menit sampai 850, dan (d) 950
dengan laju penurunan 0,8 °C/menit.

2.7 Karakterisasi Lokal Struktur dengan Spektroskopi Raman

Spektroskopi Raman merupakan spektroskopi yang berhubungan dengan
vibrasi senyawa berdasarkan hamburan sinar. Sinar yang dihamburkan terdiri dari
2 jenis, yakni (a) hamburan Rayleigh yang kuat dan memiliki frekuensi yang sama
dengan sumber sinar, dan (b) hamburan Raman yang frekuensinya tidak sama
dengan sumber sinar. Jenis hamburan raman jumlahnya sangat kecil, sehingga
dibutuhkan sumber sinar dengan intensitas yang cukup tinggi, sehingga
digunakanlah sinar laser (Ferraro, dkk., 2003).

Sumber sinar dengan frekuensi tunggal akan berinteraksi dengan molekul
dan mengubah awan elektron sehingga membentuk posisi short-lived atau dikenal
dengan virtual state. Keadaan ini tidak stabil sehingga foton akan sesegera

mungkin diradiasikan kembali (Smith dan Dent, 2005). Hamburan Stoke
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merupakan hamburan yang memiliki frekuensi hamburan lebih kecil daripada
frekuensi sinar datang sehingga menimbulkan transisi dari keadaan dasar rendah
(m) dan kembali ke keadaan yang lebih tinggi (n). Hamburan anti-Stoke
merupakan hamburan yang memiliki frekuensi hamburan lebih besar daripada
frekuensi sinar datang sehingga menimbulkan transisi dari keadaan dasar tinggi
(n) dan kembali ke keadaan dasar yang lebih rendah (m). Perbedaan hamburan

Stoke dan anti-Stoke ditampilkan pada Gambar 2.7 (Ozaki dan Sasic, 2014).

"I Ydl A

stoke anti stoke

Gambar 2.7 Hamburan Stoke dan anti-Stoke.

Bismuth titanat memiliki modus vibrasi khas, diantaranya terletak pada 95,
120, 191, 226, 268, 327, 354, 419, 455, 537, 562, 616, dan 849 cm™. Modus
vibrasi khas ini dikarakterisasi dari kristal tunggal bismuth titanat. Modus vibrasi
diatas 200 cm™ menggambarkan vibrasi atom Ti-O dalam lapisan pseudo
perovskite, sementara modus vibrasi kurang dari 200 cm™ menunjukkan vibrasi
atom Bi-O pada lapisan Bi,O,. Spektra Raman bismuth titanat dapat dilihat pada

Gambar 2.8 (Ranieri, dkk., 2013).
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Gambar 2.8 Spektra Raman bismuth titanat kristal tunggal dengan metode lelehan

garam.
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BAB Il

METODE PENELITIAN

3.1 Pelaksanaan Penelitian

Penelitian telah dilaksanakan pada bulan Maret - Juni 2017 yang bertempat
di Laboratorium Kimia Anorganik Edukasi dan Laboratorium Kimia Anorganik
Jurusan Kimia, Fakultas Sains dan Teknologi Universitas Islam Negeri Maulana
Malik Ibrahim Malang. Penelitian juga telah dilakukan di Laboratorium Terpadu
Universitas Diponegoro (UNDIP) Semarang, Laboratorium Instrumen Jurusan
Metalurgi Institut Teknologi Sepuluh Nopember (ITS) Surabaya, dan
Laboratorium Kimia Fisika, Program Studi Kimia Institut Teknologi Bandung

(ITB).

3.2 Alat dan Bahan
3.2.1 Alat
Alat yang digunakan antara lain seperangkat alat gelas, krus alumina, neraca

analitik, tanur, hotplate, XRD, spektroskopi Raman, dan SEM

3.2.2 Bahan
Bahan yang digunakan antara lain Bi,O3 (Aldrich, 99,9% serbuk), TiO;
(Aldrich, 99% serbuk), NaCl (Aldrich, 99,5% serbuk), AgNO3 (Aldrich, larutan

2,5%) dan akuades.
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3.3 Pola dan Rancangan Penelitian

1.

Tahap preparasi bahan dan pemanasan awal

Proses ini mencakup pengadaan bahan dan alat, perhitungan jumlah bahan,
pengailingan (grinding) material awal, proses homogenasi, serta proses
pemanasan awal. Proses pemanasan awal dilakukan dibawah titik leleh
garam yang bertujuan untuk menaikkan titik didih dari komponen yang
bereaksi.

Tahapan sintesis bismuth titanat dengan metode lelehan garam

Proses ini mencakup sintesis dengan metode lelehan garam pada suhu 800,
850, 900, dan 950 °C, pendinginan sampai suhu ruang, dan penghilangan
kadar garam dengan air panas.

Tahapan proses karakterisasi

Proses ini mencakup (a) analisa produk sintesis dengan XRD, (b)
karakterisasi perubahan lokal struktur dengan spektroskopi Raman, dan (c)

analisa morfologi produk dengan SEM

3.4 Prosedur Kerja

3.4.1 Preparasi Bahan dan Pemanasan Awal

Target sintesis yang akan dihasilkan sebanyak tiga gram. Prekursor Bi,O3

dan TiO, yang digunakan dirangkum dalam Tabel 3.1. Prekursor kemudian

dihomogenkan dengan digerus dalam mortar agate selama satu jam. Sampel

kemudian dipanaskan pada suhu 700 °C selama 6 jam (Zhao, dkk., 2014; Kan,

dkk., 2003).
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Tabel 3.1 Massa tiap reaktan hasil perhitungan

Nama Reaktan Massa (g)
Bi,0O3 2,3859
TiO, 0,6136
NaCl 2,3598

3.4.2 Sintesis Bismuth Titanat dengan Metode Lelehan Garam

Sampel dan garam dengan perbandingan mol produk dan garam 1:15,8
dihomogenkan dengan digerus dalam mortar agate selama satu jam. Campuran
kemudian dipanaskan dengan suhu 800 °C dan ditahan selama 4 jam. Suhu
pemanasan kemudian diturunkan dengan laju penurunan suhu 2 °C/menit. Hal
yang sama juga dilakukan dengan suhu pemanasan 850, 900, dan 950 °C. Sampel
kemudian dikeluarkan dari dalam tanur dan diletakkan diatas kertas saring dalam
corong buchner. Produk kemudian dicuci dengan air hangat berulang kali sampai
garam hilang. Adanya garam dapat dianalisa dengan meneteskan larutan AgNO3
ke dalam filtrat. Terbentuknya endapan putih mengindikasikan masih adanya
garam dalam filtrat. Setelah kadar garam hilang, produk dioven pada suhu 75 °C
sampai kering (Zhao, dkk., 2014).

3.4.3 Karakterisasi dan Analisis Data BisTizO;2 menggunakan Instrumen
XRD

Karakterisasi XRD bertujuan untuk menganalisa produk sintesis dan
struktur kristalnya. Pengukuran dilakukan pada rentang 20 (°) = 10-90.
Difraktogram yang dihasilkan kemudian dibandingkan hasilnya sesuai dengan
data Inorganic Crystal Structure Database (ICSD) nomor 35-0795. Hasil

difraktogram XRD dianalisa (refinement) menggunakan perangkat lunak Rietica
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dengan metode Le-Bail untuk mndapatkan data kristalografinya (Lazarevi, dkk.,
2007).

3.4.4 Karakterisasi Morfologi dan Analisis BisTi3O012, menggunakan
Instrumen SEM

Karakterisasi SEM bertujuan untuk menganalisa morfologi dan topografi
partikel, struktur partikel, ukuran dan pertumbuhan partikel dengan adanya variasi
suhu sintering. Produk yang telah disintesis kemudian dianalisa menggunakan
Instrumen SEM dengan perbesaran 3.000-20.000 kali (Kan, dkk., 2003). Data
yang telah didapatkan kemudian dianalisa menggunakan perangkat lunak Image J
agar terlihat ukuran partikel secara kualitatif

3.45 Karakterisasi dan Analisis Spektra BisTi30;2 menggunakan
Spektroskopi Raman

Karakterisasi menggunakan spektroskopi Raman bertujuan untuk
mengetahui modus vibrasi khas bismuth titanat. Karakterisasi menggunakan
sumber sinar laser hijau dengan panjang gelombang 532 nm. Perubahan lokal
struktur diamati dari perubahan modus vibrasi Raman senyawa produk sintesis.
Jenis modus vibrasi bismuth titanat dirangkum dalam Tabel 3.2 (Ranieri, dkk.,
2013).

Tabel 3.2 Modus vibrasi bismuth titanat dan jenis ikatannya (Ranieri, dkk., 2013;

Kojima, dkk., 1994; Balachandran dan Eror, 1982; Du, dkk., 2003)
Jenis Vibrasi Ikatan Bilangan gelombang (cm™)

Pergeseran relatif bismuth

titanat terhadap lapis pseudo 60
perovskite

Pergeseran kation A dan/ 95, 120
atau B

TiOg bending 191, 226, 268, 327

TiOg stretching 562, 849




BAB IV

HASIL DAN PEMBAHASAN

Bismuth Titanat (BisTi301,) dalam penelitian ini disintesis dengan metode
lelehan garam menggunakan garam tunggal NaCl. Variasi suhu sintesis digunakan
untuk mengetahui efek perubahan suhu terhadap senyawa yang dihasilkan dengan
variasi suhu 800, 850, 900, dan 950 °C. Hasil sintesis dikarakterisasi

menggunakan teknik XRD, spektroskopi Raman dan SEM.

4.1 Sintesis Bismuth Titanat (BisTi;012) dengan Metode Lelehan Garam
Sintesis BisTizO1, dilakukan dengan mereaksikan bismuth oksida (Bi,O3)
dan titanium oksida (TiO,) dengan metode lelehan garam. Bi,O3 dan TiO;
penelitian ini dilakukan pemanasan awal (tanpa penambahan garam) pada suhu
600 °C selama 4 jam untuk mencegah penguapan bismuth oksida pada suhu tinggi
(Kan, dkk. 2003). Sampel kemudian dipanaskan dengan metode lelehan garam
dengan variasi suhu sintesis 800, 850, 900, dan 950 °C dan dihasilkan serbuk
BisTi3O1,. Perubahan sebelum dan sesudah pemanasan dengan metode lelehan
garam dapat dilihat pada Gambar 4.1. Perubahan warna terjadi pada sampel
sebelum dan sesudah proses kalsinasi (Gambar 4.1). Perubahan warna sampel dari
yang awalnya putih menjadi kuning selama proses kalsinasi mengindikasikan
bahwa telah terjadi reaksi kimia, sehingga dapat dikatakan bahwa reaksi kimia
telah terjadi pada sampel selama proses kalsinasi. Gambar 4.1 (b) menunjukkan

perubahan sampel setelah proses kalsinasi namun masih terdapat NaCl. Setelah

25



26

NaCl dihilangkan, warna sampel berubah dan terlihat dalam Gambar 4.1 (c).

warna sampel setelah dilakukan pencucian adalah putih kekuningan.

(©)

Gambar 4.1 Bi;Ti30;, (2) sebelum, (b) sesudah pemanasan dengan metode lelehan
garam, dan (c) setelah pencucian dengan akuades
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4.2 Karakterisasi Struktur Senyawa Bismuth Titanat (BisTi301,)
menggunakan XRD

Sampel yang diperoleh dikarakterisasi dengan menggunakan XRD untuk
mengidentifikasi fasanya dan struktur kristalnya. Difraktogram XRD sampel
ditampilkan pada Gambar 4.3. Difraktogram yang diperoleh kemudian

dibandingkan dengan standar ICSD Bi4Ti301, (No. 24-0210).

©
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Gambar 4.2 Difraktogram Bi,Ti3O1, hasil sintesis (a) reaksi padatan, metode
lelehan garam dengan suhu sintesis (b) 800, (c) 850, (d) 900, dan
(e) 950 °C

Hasil difraktogram BisTisO12; memiliki kesesuaian dengan standar
BisTi3O012. Hal ini menunjukkan telah tebentuknya senyawa Bi,sTi3O1, dan tidak
ada pengotor yang ditandai dengan tidak adanya puncak-puncak difraksi dari
pengotor tersebut dan kesesuaian puncak sintesis dengan standar. Puncak tertinggi
difraktogram yang terletak 26 sekitar 30° mengalami pergeseran dengan
meningkatnya suhu sintesis. Pergeseran ini dimungkinkan dikarenakan perubahan

parameter kisi yang terlihat dari hasil refinement.
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4.3 Refinement Data XRD Senyawa Bismuth Titanat (BisTizO12)

Refinement dilakukan bertujuan untuk memperoleh data kristalografi
senyawa hasil sintesis. Refinement dilakukan dengan menggunakan program
Rietica dengan metode Le Bail. Parameter Input yang digunakan dalam
refinement ini adalah standar ICSD Bi,sTizO1, (No. 24-0210) dengan grup ruang
B2cb dan Kkisi kristal orthorhombik dengan parameter kisi a=5,44513 (A),
b=5,41014 (A) c=32,8565 (A) dan a=p=y=90°. Hasil refinement diperlihatkan
pada gambar 4.3.

Dalam Gambar 4.3 terlihat adanya garis hitam, merah, hijau, dan biru. Garis
merah merupakan puncak hasil perhitungan perangkat lunak Rietica. Titik-titik
hitam merupakan merupakan koordinat yang membentuk puncak-puncak
difraktogram hasil karakterisasi. Garis merah dan hitam saling tumpang-tindih
menunjukkan kesesuaian difraktogram hasil karakterisasi dengan perhitungan
perangkat lunak. Kesesuaian yang tinggi antara garis merah dan hitam akan
menghasilkan garis hijau yang cenderung rata. Sementara untuk garis hijau yang
tidak teratur menandakan bahwa di sekitar 26 tersebut terdapat kesesuaian yang
rendah antara hasil karakterisasi dan hasil perhitungan perangkat lunak.
Sementara untuk garis biru menandakan adanya puncak yang seharusnya ada di

sekitar 26 tersebut (Ladd dan Palmer, 2003).
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Gambar 4.3 Hasil refinement Bi,sTi3O1, dengan suhu sintesis (a) 800, (b) 850, (c)
900, dan (d) 950 °C
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Data kristalografi hasil refinement dirangkum pada Tabel 4.1. Nilai
kesesuaian parameter Rp dan Rwp untuk semua sampel masih cukup rendah,
berkisar diatas 10% untuk BisTi30;, yang disintesis dengan suhu 800, 850, dan
900 °C. untuk Bi,TisO1, yang disintesis dengan suhu 950 °C, nilai kesesuaian Rp
dan Rwp lebih tinggi, sekitar 15,32. Hal ini menurut Ladd dan Palmer (2003)
dapat disebabkan karena beberapa hal, seperti background, polarisasi, absorpsi,
asimetri struktur, bentuk puncak, atau refleksi berulang dari kristal yang
dianalisis.

Tabel 4.1 Data kristalografi BisTi3O1, hasil refinement

Parameter 800 °C 850 °C 900 °C 950 °C
Sistem . : . .
Kristal Orthorhombik  Orthorhombik  Orthorhombik  Orthorhombik
ElL[2 B2ch B2ch B2ch B2ch
Ruang
Jumlah
Satuan

Asimetrik % a 4 4

2)

Panjang a 5,4460 5,4429 5,4441 5,4452

Panjang b 5,4089 S¥A91 3 5,4109 5,4169

Panjang ¢ 32,7747 32,7808 32,8705 32,8515
\gg:“(r\‘)f 965,4601 967,3046 968,2951 969,0004
Rp (%) 12,48 13,73 12,03 15,32

Rwp (%) 16,31 15,48 14,65 19,83

GOF (%) 0,488 0,041 0,050 0,024

Tabel 4.1 menunjukkan perubahan yang terjadi dari hasil perhitungan
refinement sampel. Panjang a, b, dan c kristal sampel mengalami fluktuatif. Hal
ini mengindikasikan bahwa perubahan suhu sintesis menyebabkan perubahan
panjang Kisi kristal sampel. Sementara untuk volume sampel, dengan

meningkatnya suhu, volume sampel mengalami peningkatan. Hal ini
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dimungkinkan terjadinya pemuaian Kisi kristal dengan meningkatnya suhu

sintesis.

4.4 Karakterisasi Lokal Struktur Senyawa Bismuth Titanat (BisTi3O12)
dengan Spektroskopi Raman

Karakterisasi menggunakan spektroskopi Raman digunakan untuk
mengetahui modus vibrasi lokal struktur BisTi3O;, dengan variasi suhu kalsinasi.
Hasil spektra Raman BisTi3O1, ditampilkan pada Gambar 4.4. Gambar 4.4
memperlihatkan spektra Bi,TizO1 hasil sintesis yang memiliki beberapa puncak.
Puncak-puncak tersebut mengindikasikan adanya vibrasi khas ikatan yang

dihasilkan oleh senyawa BisTi3O12.
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Gambar 4.4 Spektra Raman BisTizO1, hasil sintesis (a) reaksi padatan, metode

lelehan garam dengan suhu sintesis (b) 800, (c) 850, (d) 900, dan (e)
950 °C

Data spektra BisTi3O;, pada Gambar 4.4 menunjukkan modus vibrasi khas
dari senyawa Aurivillius yaitu modus vibrasi 62 cm™ yang merupakan modus

vibrasi pergeseran lapis bismuth terhadap lapis perovskite. Jika dibandingkan
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dengan penelitian terdahulu maka spektra Raman sampel mempunyai kesesuaian
dengan penelitian yang telah dilakukan oleh Du dkk, (2003), Ranieri (2013), dan
Kojima (1994) dengan daftar jenis vibrasi ikatan dan bilangan gelombang
dirangkum dalah Tabel 4.2. Hal tersebut menunjukkan bahwa pada semua variasi
suhu telah terbentuk BisTi3O;, dengan baik. Gambar 4.4 juga memperlihatkan
bahwa pada semua variasi suhu diperoleh spektra dengan tidak adanya pergeseran
ataupun perubahan pada puncak-puncak yang dihasilkan. Hal ini mengindikasikan
bahwa variasi suhu sintesis tidak mengubah lokal struktur BisTi3O;, yang

dihasilkan.

Tabel 4.2 Modus vibrasi spektra Bi,TizO1, hasil sintesis dan jenis ikatannya
(Ranieri, dkk. 2013; Kojima, dkk. 1994; Du, dkk. 2003)

Jenis Vibrasi Ikatan Bilangan Gelombang (cm™)
Pergeseran relatif bismuth titanat 62, 536, 615
terhadap lapis pseudo perovskite
Pergeseran Kation A dan atau B 117
TiOg bending 228, 269, 332
TiOg stretching 566, 354, 851

4.5 Karakterisasi Morfologi Partikel Bismuth Titanat (BisTizO:2) dengan
SEM

Karakterisasi menggunakan SEM betujuan untuk mengetahui morfologi
partikel dari sampel. Hasil karakterisasi menggunakan SEM ditampilkan pada
Lampiran 5 dan gambar hasil olahan perangkat lunak Image-J dengan skala 1 um
terlihat pada Gambar 4.5.

Gambar 4.5 memperlihatkan bahwa pada suhu 800 dan 850 °C (Gambar 4.5

(@) dan (b)) partikel plate-like sudah terbentuk dengan ukuran yang masih relatif
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kecil dan antar partikel saling tumpang tindih membentuk agregat. Sementara
pada suhu 900 dan 950 °C (Gambar 4.5 (a) dan (b)) partikel plate-like semakin
membesar dan agregat mulai berkurang. Hal ini dikarenakan pada suhu yang
tingoi energi permukaan akan meningkat dengan meningkatnya luas permukaan
partikel. Untuk mengurangi energi permukaan tersebut, maka partikel akan
berdifusi dan bergabung membentuk partikel yang berukuran lebih besar (Kimura
2011; Rahaman 2007). Pengurangan energi permukaan juga menjadi alasan untuk
berkurangnya jumlah partikel dan meningkatnya ukuran partikel saat suhu sintesis
semakin ditingkatkan.

Pengurangan energi permukaan pada suhu yang lebih tinggi memang
menjadikan bismuth titanat memiliki ukuran yang lebih besar pada suhu yang
lebih tinggi. Namun bentuk plate-like yang dihasilkan oleh metode lelehan garam
hanya memperlebar ukuran grain yang dihasilkan namun tidak mempertebalnya.
Hal ini menurut Zhao, dkk (2014) dikarenakan setelah proses pematangan,
beberapa partikel kecil berkurang jumlahnya dan derajat kelarutan menurun.
Proses nukleasi di daerah pinggiran membutuhkan derajat kelarutan yang tinggi,
sehingga ketebalan partikel tidak berubah dan pertumbuhan di daerah tepian
menjadi proses utama. Selain itu, laju pertumbuhan pada permukaan partikel

menjadi rendah karena halusnya struktur permukaan pada skala atomik.
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(©) (d)

Gambar 4.5 Gambar SEM yang disintesis dengan metode lelehan garam pada
?(l;nu (a) 800, (b) 850, (c) 900, dan (d) 950 °C dengan perbesaran 800
4.6 Sintesis dan Karakterisasi dalam Perspektif Islam
Sintesis dan karakterisasi BisTisO1, pada penelitian ini dilakukan karena
banyaknya manfaat yang dimiliki oleh BisTi3O1,. Manfaat-manfaat yang dimiliki
oleh BisTizO;2 merupakan kekuasaan Allah SWT yang patut disyukuri dan

dipelajari oleh manusia. Hal ini sesuai dengan firman Allah pada QS ali Imran (3):

190-191
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Artinya: “190. Sesungguhnya dalam penciptaan langit dan bumi, dan silih
bergantinya malam dan siang terdapat tanda-tanda bagi orang-orang yang
berakal. 191. (yaitu) orang-orang yang mengingat Allah sambil berdiri atau
duduk atau dalam keadan berbaring dan mereka memikirkan tentang penciptaan
langit dan bumi (seraya berkata): "Ya Tuhan kami, tiadalah Engkau menciptakan
ini dengan sia-sia, Maha Suci Engkau, maka peliharalah kami dari siksa neraka”
Ayat ini menjelaskan tentang makna memahami ciptaan Allah SWT dan
hikmah didalamnya yang menunjukkan keagungan, kekuasaan, keluasan ilmu,
hikmah, pilihan, dan rahmat Allah SWT. Kalimat Rabbanaa maa khalagta
haadzaa baathilaa menunjukkan tidak adanya ciptaan Allah SWT yang sia-sia,
tetapi penuh kebenaran. Ayat ini juga didukung oleh QS Shad (38) 27 yang juga
menjelaskan mengenai ciptaan Allah SWT yang tanpa hikmah (Abdullah, 1994).
Salah satu bentuk ciptaan Allah SWT adalah BisTizO1, yang memiliki
banyak manfaat. Manfaat tersebut bergantung pada struktur dan morfologi
partikelnya yang dipengaruhi oleh suhu sintesis. Semakin tinggi suhu sintesis
yang digunakan, makan akan bertambah besar ukuran partikel yang dihasilkan.
Ukuran partikel yang besar dapat dimanfaatkan sebagai material ferroelektrik,
sementara untuk material yang berukuran kecil dapat dimanfaatkan sebagai

material fotokatalis (Lazarevi, dkk., 2007). Sebagaimana firman Allah dalam QS

al-Furgan (25): 2
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Artinya: “yang kepunyaan-Nya-lah kerajaan langit dan bumi, dan Dia tidak
mempunyai anak, dan tidak ada sekutu bagi-Nya dalam kekuasaan(Nya), dan dia
telah menciptakan segala sesuatu, dan Dia menetapkan ukuran-ukurannya
dengan serapi-rapinya”

Ayat diatas menjelaskan bahwa Allah SWT telah menciptakan dan menetapkan
ukuran serapi-rapinya. Semua yang diciptakan oleh Allah SWT telah diatur

dibawah kekuasaannya. Hal ini berarti bahwa Allah juga telah mengatur manfaat

dan potensi sesuai kadar yang cukup bagi semua ciptaan-Nya (Abdullah, 1994).
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BAB V

PENUTUP

5.1 Kesimpulan

Variasi suhu yang digunakan untuk mensintesis Bismuth titanat Aurivillius
(Bi4Tiz012) dengan metode lelehan garam tidak mengubah struktur kristal maupun
lokal struktur dari sampel yang dihasilkan. Morfologi plate-like yang dimiliki

sampel ukurannya semakin membesar dengan meningkatnya suhu sintesis

5.2 Saran
Sebaiknya dalam proses sintesis BisTi3O;, dilakukan dengan waktu yang
lebih lama dan menggunakan variasi rasio BisTi301,:NaCl untuk menghasilkan

morfologi plate-like yang lebih baik
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DAFTAR LAMPIRAN

Lampiran 1. Diagram Alir

1.  Preparasi Bahan dan Pemanasan Awal

BizOz dan T|02

- Dihomogenkan dalam mortar agate selama satu jam

- Dipanaskan pada suhu 700 °C selama 6 jam

Hasil

2.  Sintesis dengan Metode Lelehan Garam

Sampel dan garam dengan perbandingan mol 1:15,8

Dihomogenkan dalam mortar agate selama satu jam

- Dipanaskan dengan suhu 800 °C selama 4 jam

- Diturunkan suhu dengan laju penurunan suhu 2 °C/menit

- Dilakukan juga ketiga perlakuan diatas untuk sampel lain dengan suhu
850, 900 dan 950°C

- Dikeluarkan sampel dari tanur

- Diletakkan diatas kertas saring dalam corong buchner

- Dicuci dengan air hangat berulang kali

- Dilakukan pengecekan garam NaCl dengan diteteskan larutan AgNOj;

kedalam filtrat

- Dioven produk pada suhu 75 °C sampai kering

Hasil
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3. Karakterisasi dan Analisis Data BisTi;O1, menggunakan Instrumen
XRD

Sampel

- Diletakkan dalam sample holder
- Dianalisa pada rentang 26 (°) = 10-90

- Dilakukan refinement menggunakan perangkat lunak Rietica

Hasil

4.  Karakterisasi Morfologi dan Analisis BisTisO12 menggunakan
Instrumen SEM

Sampel

- Diletakkan dalam sample holder

- Dianalisa dengan rentang perbesaran 3.000-20.000x

Hasil

5. Karakterisasi dan Analisis Spektra BisTisO;2 menggunakan
Spektroskopi Raman

Sampel

- Diletakkan dalam sample holder
- Dianalisa dengan sinar laser hijau dan panjang gelombang 532 nm
- Dianalisa modus vibrasi yang dihasilkan dengan perubahan lokal struktur

sampel

Hasil




Lampiran 2. Perhitungan

PERHITUNGAN

Reaksi

2 Bi,O3 + 3 TiO, — BisTi301

Diketahui:

Target sintesis = 3 g BisTi301

mr Bi,O3 = 466 g/mol
mr TiO, =79,9 g/mol
mr NacCl = 58,34 g/mol

mr BiyTi3O1, =1171,6 g/mol

Ar Bi = 208,980 g/mol
Ar Ti = 47,867 g/mol
Caral

1. BisTi3O01

n=L=—28__ -0,00256 mol

mr  1171,6 g/mol

2. Bi,O3
mol Bi203 =2X Bi4Ti3012: 2 X 0,00256 mol = 0,00512 mol
n Bi203 = %

m =nx mr=0,00512 mol x 466 g/mol = 2,38 g
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3. TiOy

mol TiO, =3 X BisTi3012 = 3 x 0,00256 mol = 0,00768 mol
nTio, = =
m =nx mr=0,00768 mol x 79,9 g/mol = 0,6136 ¢
4.  NacCl
BisTisO1, NaCl
1 g 15,8

n NaCl = 15,8 Bi3Ti4O12 = 15,8 x 0,00256 mol = 0,04045 mol

n NaCl= =

mr
m =n x mr = 0,04045 mol x 58,34 g/mol = 2,359 ¢
Cara?2

1. Massa Bi,O3

Ar Bix 4 Mr Bi203 208,980 g/mol x 4 466

= - — X Massa target = X
Mr Bi4Ti3012 2 x Ar Bi 1171,6 g/mol 2 x 208,980

=0,7134 x 1,11493x 39 = 2,38

2. Massa TiO,

ArTix 3 Mr TiO2 _ 47,867 g/mol x 3 79,9 g/mol
= — - X massa target =
Mr Bi4Ti3012 1x ArTi 1171,6 g/mol 1x47,867 g/mol

=0,122x 1,669 x 39 =0,614 g



Lampiran 3. Standar Database

Data ICSD No 24-0210

XRD

Intensitas (a.u)

L,

[NV

0 20

Gambar L.3.1 Difraktogram standar database BisTi3O12 No 24-0210

40 60 80
2 Theta (°)
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Lampiran 4. Hasil Karakterisasi XRD

XRD dilakukan menggunakan alat merk Philip di Laboratorium terpadu UNDIP

Semarang

Diffr type : X Pert MPD
Diffr Number :Cu

Anode : Cu

Labda Alpha 1 : 1,54060
Labdha Alpha 2 :1,54443
Ratio alpha 21 : 0,50000
Generator Voltage  : 40 kV

Tube Current :30A

Data Angle Range  : 10.0000 — 90.0000 (°20)

L.4.1 Pola Difraksi Material
L.4.1.1 Hasil Karakterisasi XRD Bi,;Ti3O;, Variasi Suhu 800 °C
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Gambar L.4.1 Hasil XRD Bi,TisO1, variasi suhu 800 °C
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Intensity (c.p.s)

Daftar puncak yang muncul

# strongest 3 peaks

no. peak 2Theta d I/I1 FWHM Intensity Integrated Int
no. (deg) (A) (deg) (Counts) (Counts)
1 7 30.1610 2.96069 100 0.27360 1090 15203
2 8 32.8600 2.72341 27 0.19120 296 2967
3 16 47.3243 1.91931 25 0.18860 271 2835

# Peak Data List

peak 2Theta d I/11 FWHM Intensity Integrated Int
no. (deg) (A) (deg) (Counts) (Counts)
1 16.2650 5.44525 6 0.21890 65 839
2 16.7182 5.29864 9 0.22190 97 1296
3 21.7356 4.08553 16 0.17960 176 1755
4 23.3187 3.81162 25 0.18970 268 2846
5 26.8978 3.31201 4 0.20660 40 769
6 29.8435 2.99146 4 0.10400 45 388
7 30.1610 2.96069 100 0.27360 1080 15203
8 32.8600 2.72341 27 0.19120 296 2967
9 33.0998 2.70423 24 0.17460 266 2600
10 37.1276 2.41958 4 0.33670 47 1094
11 38.4268 2.34071 8 0.21970 84 1333
12 38.9304 2.31159 14 0.22730 157 2134
13 39.7141 2.26776 14 0.16720 151 1300
14 39.9139 2.25687 13 0.17940 146 1373
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Intensity (c.p.s)

Daftar puncak yang muncul

# Strongest 3 peaks
no. peak 2Theta

no. (deg)
1 s 29.8046
2 10 32.7082
3 32 56.8227

# Peak Data List

peak 2Theta

no. (deg)
1 15.9474
2 19.5624
= 21.3740
4 22.5262
5 23.0221
6 24.2724
7 24.5269
8 26.6182
9 29.8046
10 32.7082
11 34.8680
12 35.4325
13 36.1102
14 36.6914
15 S7e 7555
16 38.0878
17 39.5342
18 42.2624
19 42.5572
20 43.9164
21 47.0454
22 47.5369
23 47.7893
24 50.0765
25 51.2227
26 52.3205
27 52.9270
28 53.1868
29 55.0461
30 55M9758]
31 56.3056
32 56.8227
33 58.3149
34 58.5648
35 61.3339
36 61.8637
37 62.2386
38 62.7034
39 63.7431
40 64.0880
41 66.5673
42 68.7482
43 69.2148
44 70.1312
45 70.6511
46 71.0610
47 71.7208
48 71.9807
49 72.4622
50 72.9804
51 73.4753
52 73.8302
53 76.1796

d
(A)
2.99528
2.73570
1.61896

d

(A)

.55297
.53421
.15382
.94389
.86005
. 66397
.62653
.34616
.99528
.73570
.57103
.53136
.48539
.44734
. 38078
.36077
.27766
.13673
.12260
.06001
93003
.81122
.90171
. 82008
.78201
74717
.72857
72074
.66694
. 64143
.63260
.61896
.58104
.57489
.51025
.49859
.49046
.48052
.45886
1.45183
1.40365
1.36434
1.35628
1.34079
1.33219
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1.31493
1.31082
1.30329
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1.28248
1.24867
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Gambar L.4.2 Hasil XRD BisTisOx, variasi suhu 850 °C
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L.4.1.3 Hasil Karakterisasi XRD Bi,Ti301, Variasi Suhu 900 °C
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tensity (c.p.s)

gn

Daftar puncak yang muncul
# Strongest 3 peaks

no.

1
2
3

peak 2Theta
no. (deg)
10 30.1778
31 57.0654
11 33.0431
# Peak Data List
peak 2Theta
no. (deg)
1 10.2972
2 10.8533
3 16.4113
4 21.7813
5 23.0550
6 23.3918
7 26.9644
8 29.4440
9 29.7437
10 30.1778
11 33.0431
12 33.9889
13 34.6532
14 36.8163
5 37.1510
16 38.4375
a7 38.7747
18 39.87¢64
19 42.9219
20 43.9921
21 47.3769
22 47.9300
23 50.3381
24 51.5742
25 51.9474
26 52.6371
27 53.2968
28 53.6849
29 56.3439
30 56.7255
31 57.0654
32 57.3453
33 58.4799
34 58.7698

d
(A)
2.95908
1.61265
2.70874

(A)

.58377
.14517
.39703
.07706
.85462
.79987
.30398
.03113
.00127
.95908
70874
63549
.58648
.43933
.41811
.34009
.32051
.25890
.10541
.05664
.91730
. 89646
.81123
. 77069
. 75884
. 73741
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. 70594
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. 56988

MhRRRNRRNRNRBRRRRRRRROIDDDDDDBDD BODDODNDWWWWWH B o o

I/I1

100
36
35

W W
NUNaAaNWWwo Lo

FWHM
(deg)
0.36140
0.31420
0.50670

FWHM
(deg)

.26000
28000
28000
.23330
.16000
35500
42000
16000
20000
36140
50670
14000
21000
12000
23000
31500
00000
40500
18000
26830
35090
30830
38000
44000
17340
18000
27340
17670
18330
24000
31420
26660
.23000
.19000

[SESESESRS NSNS RS RSN RS NS NS NSRS IS RS NS RS IS IS IS RS IS IS NS RS IS RS RS IS NS S

Intensity
(Counts)
231
84
82

Intensity
(Counts)

8
9
s
12
8
40
14
7
32
257
82
7
7
7
14
27
7
42
11
18
79
24
12
49
13
11
20
8
7
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Integrated Int
(Counts)
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1167
2214

Integrated Int
(Counts)
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100
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82
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0
927
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1555
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53
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59.7710
60.5957
61.2739
62.2636
62.5835
63.0083
64.3729
64.8488
65.2626
65.9474
66.8022
69.0765
69.5464
72.3006
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L.4.1.4 Hasil Karakterisasi XRD Bi,Ti3O;, Variasi Suhu 950 °C

00

Intensity (c.p.s)

Daftar puncak yang muncul

# strongest 3 peaks

no. peak 2Theta
no. (deg)

1 9 30.4727

2 28 57.2503

£) 17 47.3495

# Peak Data List

peak 2Theta
no. (deg)

1 11.2508

2 14.4367

3 15.1445

4 16.9202

5 22.1072

6 23.6238

7 27.4769

8 28.2257

9 30.4727

10 33.2846

11 37.3059

12 38.9146

13 39.9889

14 43.0419

15 44.3111

16 44.9907

17 47.3495

18 47.8492

19 48.5089

2
1
1
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d
(a)
.93111

. 60788
.91834

(a)
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.13047
. 84551
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01769
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L.4.2 Penentuan Parameter Kisi dengan
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Gambar L.4.5 Hasil refinement XRD Bi4Ti301, suhu 800 °C
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Tabel L.4.1 Data Kristalografi BisTisO1, suhu 800 °C
Parameter 800 °C

Sistem Kristal Orthorhombik

Grup Ruang B2ch
Jumlah Satuan Asimetrik (Z) 4
Panjang a 5,446067
Panjang b 5,408932
Panjang c 32,774784
Volume Sel (V) 965,460144
Rp (%) 12,48
Rwp (%) 16,31
GOF (%) 0,488

L.4.2.2 BisTi304, 850 °C

Counts
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160
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Gambar L.4.6 Hasil refinement XRD Bi,Ti301, suhu 850 °C

80

OF MAULANA MALIK IBRAHIM STATE ISLAMIC UNIVERSITY OF MALANG



53

Tabel L.4.2 Data Kristalografi BisTisO1, suhu 850 °C

Parameter 850 °C
Sistem Kristal Orthorhombik
Grup Ruang B2ch
Jumlah Satuan Asimetrik (Z) 4
Panjang a 5,442945
Panjang b 5,421375
Panjang ¢ 32,780830
Volume Sel (V) 967,304688
Rp (%) 13,73
Rwp (%) 15,48
GOF (%) 0,041

L.4.2.3 BisTi3042 900 °C

Molten Salt 900 C
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Gambar L.4.7 Hasil refinement XRD Bi,Ti301, suhu 900 °C
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L.4.23
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Tabel L.4.3 Data Kristalografi BisTisO1, suhu 900 °C

Parameter 900 °C
Sistem Kristal Orthorhombik
Grup Ruang B2ch
Jumlah Satuan Asimetrik (Z) 4
Panjang a 5,444128
Panjang b 5,410940
Panjang ¢ 32,870529
Volume Sel (V) 968,295166
Rp (%) 12,03
Rwp (%) 14,65
GOF (%) 0,050

BisTi3042 950 °C
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Gambar L.4.8 Hasil refinement XRD Bi,Ti301, suhu 950 °C
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Tabel L.4.4 Data Kristalografi BisTisO1, suhu 950 °C

Parameter 950 °C
Sistem Kristal Orthorhombik
Grup Ruang B2ch
Jumlah Satuan Asimetrik (Z) 4
Panjang a 5,445200
Panjang b 5,416943
Panjang ¢ 32,851555
Volume Sel (V) 969,000488
Rp (%) 15:82
Rwp (%) 19,83

GOF (%) 0,024
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Lampiran 5. Gambar SEM Lengkap

L.5.1 Gambar SEM Lengkap suhu 800 °C

EHT =20.00 kv  Signal A = SE1 File N. i - o8.tif " EHT =20.00 kv Signal A = SE1 FI Nme Bi4 Ti3 012 - 07.tif
WD=85mm Mag= 200KX Sampl WD=865mm Mag= 6.00KX SampleID=800C

£

EHT =20.00 kv  Signal A = SE1 File Name = Bid Ti3 012 - 06.tif 't EHT =20.00 kv Signal A = SE1 File e = Bid Ti3 012 - 05.1if
WD = 8.5 mm Mag= 800KX Sample ID=800C WD = 8.5 mm Mag = 1200K X Ramp |D B0O C

(©) (d)

Gambar L.5.1 Gambar SEM Bi4TisO1, variasi suhu 800 °C dengan perbesaran (a)
2.000, (b) 6.000, (c) 8.000, dan (d) 12.000 kali
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L.5.2 Gambar SEM Lengkap suhu 850 °C

ol
. _t‘ >4
.&., b
i

3 . 2 ar
EHT =20.00 kv  Signal A = SE1 File Name = Bid Ti3 012 - 12.tif “‘m EHT =20.00 kv  Signal A = SE1 Flle Name = Bi4 Ti3 012 - 11.tif
WD=85mm Mag= 6.00KX Sample ID=850C

“»ﬂ I'. ", ; 4 v ‘

‘ - g o - :
d-‘ b ‘a’ Tl y
| s |

WD=85mm Mag= 200KX Sample ID =850 C

EHT=20.00 kv Signal A=SE1  File Name = Bi4 Ti3 012 - 10.tif umg EHT=20.00kV Signal A=SE1  File Name = Bi4 Ti3 012 - 09.tif
WD= 86mm Mag= 8.00KX SampleID=850C - WD= 86mm Mag= 1200 KX Sample ID =850 C

Gambar L.5.2 Gambar SEM Bi4TisO1, variasi suhu 850 °C dengan perbesaran (a)
2.000, (b) 6.000, (c) 8.000, dan (d) 12.000 kali
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L.5.3 Gambar SEM Lengkap suhu 900 °C

5
gD\ . =¥
- P “» ) :
20.00 kv Signal A = SE1 File Name = Bi4 Ti3 012 - 16.tif EHT =20.00 kv  Signal A = SE1 File Name = Bi4 Ti3 012 - 15.tif

80mm Mag= 200KX Sample ID=900C WD=80mm Mag= 6.00KX Sample ID=900C

o
-
L at
20.00 kv Signal A=SE1  File Name = Bid Ti3 012 - 14.tif EHT=20.00 kV Signal A=SE1  File Name = Bid Ti3 012 - 13.tif
=80mm Mag= 8.00KX SampleID=900C WD=80mm Mag= 12.00K X Sample ID =900 C

Gambar L.5.3 Gambar SEM Bi4TisO1, variasi suhu 900 °C dengan perbesaran (a)
2.000, (b) 6.000, (c) 8.000, dan (d) 12.000 kali
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L.5.4 Gambar SEM Lengkap suhu 950 °C

.
p - W y/ 7
EHT = 20.00 kV SE1 File Name = Bi4 Ti3 012 - 20.tif
200K X Sample ID=9850C

»

EHT=20.00kV Signal A=SE1  File Name = Bi4 Ti3 012 - 18.tif
WD=75mm Mag= 8.00KX SampleID=950C

(©)
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> s’h ' A C Z ‘;/
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EHT =20.00kV Signal A=SE1  File Name = Bi4 Ti3 012 - 19.tif
WD=75mm Mag= 6.00KX Sample ID =950 C

EHT =20.00 kV Signal A = SE1 File Name = Bid Ti3 012 - 17.tif
WD=76mm Mag= 1200 KX Sample ID =950 C

(d)

Gambar L.5.4 Gambar SEM Bi4TisO1, variasi suhu 950 °C dengan perbesaran (a)
2.000, (b) 6.000, (c) 8.000, dan (d) 12.000 kali
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