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Abstrak

Telah dilakukan sintesis serbuk (Mg oZn1)TiO; (disingkat MZT01) dengan metode pencampuran larutan, dengan
bahan awal berupa serbuk logam Mg, Zn, dan Ti (Merck). Serbuk MZTO01 dikalsinasi pada suhu 550 °C selama 2 jam.
Hasil uji XRD menunjukkan bahwa serbuk MZTO1lmempunyai struktur yang terdiri dari fasa MgTiO; sebagai fasa
utama dan MgO serta TiO, sebagai fasa sekunder. Telah dilakukan penambahan 2 wt % Bi,O3 ke dalam sampel MZT01
kemudian kedua bahan tersebut dicampur menggunakan ball mill dengan kecepatan 500 rpm selama 2 jam dan disinter
pada suhu 1000 °C selama 2 jam, sedangkan untuk MgTiO5 tanpa penambahan Bi,Os disinter pada temperatur 1400 °C
selama 4 jam. Analisis struktur dilakukan dengan uji XRD menggunakan alat Bragg-Brentano Philips X pert
Diffractometer dan hasilnya menunjukkan bahwa setelah ditambahkan 2 wt % Bi,03, struktur sampel MZTO01 tersebut
dibangun oleh hanya fasa MgTiOj; saja. Dengan kata lain, telah dihasilkan fasa tunggal MgTiOs. Analisis mikrostruktur
dilakukan pada sampel MZT01 + 2 wt % Bi,O3 dengan uji TEM menggunakan alat Hitachi 7700, diperoleh ukuran
butir berkisar antara 25-40 nm. Dapat disimpulkan bahwa penambahan 2 wt % Bi,O3 dapat menurunkan suhu sinter dan
tidak mempengaruhi struktur maupun mikrostruktur dari MgTiOs, sehingga menghasilkan fasa tunggal MgTiO3 dengan
ukuran butir yang masih dalam orde nano.

Kata Kunci : metode pencampuran larutan, Struktur, Mikrostruktur, MZT01, MgTiO3, Bi,Os.

Abstract

Synthesis of (Mg 9Zn, 1) TiO3 (abbreviated MZT01) had been carried out by liquid mixing method from Mg, Zn, and Ti
(Merck) metal powders. MZT0, MZTO1 powders was calcined at 550 °C for 2 hours. The XRD results showed that
MZTO01 550 powders have the structure of MgTiO3 as the major phase and MgO and TiO, as the minor phases. 2 wt %
Bi,03 was added into MZTO01 sample and mixed using a ball mill with a speed of 500 rpm for 2 hours and sintered at a
temperature of 1000 °C for 2 hours, while for MgTiO3; without Bi,O; addition was sintered at 1400 °C for 4 hours.
Structural analysis had been carried out by XRD using the Bragg-Brentano Philips X pert Diffractometer and the
results showed that after the addition of 2 wt % Bi,Os, the structure of the sample was built by the MgTiO; phase. In
other words, a single phase MgTiOjz has been produced. Microstructure analysis had been carried out on MZTO1 + 2 wt
% Bi,03 samples using Transmission Electron Microscope (Hitachi 7700). It was obtained that the grain size in the
range of 25-40 nm. It can be concluded that the addition of 2 wt % Bi,O5 reduced the sintered temperature, but at the
same time Bi,O; presence does not affect the structure or microstructure of the sample, resulting in a single phase
MgTiOj3; with grain size in the nano order.

Key Words: liquid mixing method, structure, microstructure, MZT01, MgTiO3, Bi,Os.

PENDAHULUAN

Dalam beberapa dekade terakhir, teknologi dalam
bidang komunikasi seluler berkembang dengan pesat.
Bahan dielektrik keramik berbasis MgTiO3 telah dikenal
sebagai bahan yang potensial untuk aplikasi sistem
komunikasi seluler dan satelit (ponsel, pemancar, filter,
resonator, multilayer pada kapasitor tipe 1 dan global
positioning system (GPS)) yang bekerja pada daerah
frekuensi gelombang mikro (3 GHz — 300 GHz) (Wu et
al., 2013). Atas dasar potensi tersebut, maka riset dan
pengembangan fabrikasi bahan dielektrik keramik
MgTiO; telah berkembang pesat guna menjawab
kebutuhan dalam bidang telekomunikasi seluler. MgTiO3
memiliki nama mineral Geikelite dan space group R-3
serta file difraksi serbuk (Powder Diffraction File, PDF)
pada database dengan No. 6-494.

MgTiO; dapat dihasilkan melalui proses sintesis
dengan beberapa macam metode. Salah satu diantaranya
adalah metode hydrothermal mechanical-chemical
complexation seperti yang dilaporkan oleh Baek (1996).
Baek mendeteksi fasa MgTiO; (PDF No. 6-494) sebagai
fasa utama dan MgTi,O5 (PDF No. 0009836) sebagai
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fasa sekunder setelah serbuk prekursor dikalsinasi pada
suhu 900 °C. MgTiO; sebagai fase utama juga telah
dihasilkan dari metode solid state reaction oleh (Sreedhar
et al.,2002) , (Zhou et al.,2007) , (Belnou et al.,2008), dan
(zhang et al.,2010), masing-masing dengan suhu
kalsinasi berturut — turut yaitu 1200 °C, 1100 °C, 1000
°C, dan 850 °C. Semua hasil penelitian di atas
menunjukkan bahwa kalsinasi hingga suhu 1200 °C
masih menyisakan fasa sekunder MgTi,Os dalam sampel.

Berikutnya adalah metode sol-gel (Zhang et al.,
2010) dan (Wu et al., 2013). Diperoleh bahwa fasa
MgTiO; mulai terbentuk pada suhu kalsinasi 500 °C.
Meskipun metode ini mampu menghasilkan fasa MgTiO3
pada suhu kalsinasi yang rendah, namun demikian fasa
sekunder MgTi,Os masih terdeteksi. Keberadaan dari
fasa sekunder MgTi,Os tersebut merugikan karena dapat
menurunkan  karakteristik  dielektrik konstan atau
permitivitas sistem MgTiO; (&;).

Terdapat metode sintesis alternatif lain yang telah
dilaporkan yang mampu menghasilkan fasa MgTiO pada
suhu kalsinasi yang rendah (550°C) tanpa adanya
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kehadiran fasa sekunder MgTi,Os, yaitu metode
pencampuran larutan. Metode tersebut telah dilaporkan
oleh Pratapa dkk., (2012) yang mampu menghasilkan
produk MgTiO; pada suhu kalsinasi 800°C tanpa adanya
kehadiran fasa sekunder. Kemudian Ermawati et al.,
(2015) melaporkan hasil sintesis (MgggZny»)TiO3 dengan
suhu kalsinasi 550°C tanpa adanya fasa sekunder.

Pada penelitian Ermawati et al., (2016), Zn
digunakan sebagai dopant pada sistem (Mg;.,Zn,)TiOs.
Ternyata diperoleh hasil bahwa dopant Zn mampu
menurunkan temperatur kalsinasi dari 700 °C pada sistem
MgTiO; tanpa doping Zn menjadi 550 °C pada sistem
(Mg1.xZn)TiOs. Namun suhu sinter yang diperlukan
untuk membentuk keramik (Mg1.xZn,)TiO3 masih tinggi
yaitu 1400 °C.

Guna menurunkan suhu sinter yang masih tinggi
pada proses fabrikasi bahan keramik MgTiO; seperti
yang tersebut di atas, dibutuhkan zat atau dopant lain
yang mempunyai titik leleh rendah sehingga ketika titik
leleh bahan tersebut dicapai selama proses sinter
berlangsung, maka bahan tersebut akan berubah menjadi
fasa cair (liquid) dan fasa cair tersebut akan mengisi pori-
pori yang ada di antara batas butir MgTiOs. Terisinya
pori dapat mempercepat proses pemadatan bahan
MgTiO;. Dengan demikian, proses pemadatan bahan
MgTiO; dapat dipenuhi pada suhu yang lebih rendah
akibat penambahan doping bahan yang memiliki titik
leleh rendah.

Bahan- bahan yang digunakan untuk menurunkan
suhu sinter telah diuji coba oleh beberapa peneliti, antara
lain oleh Belnou et al., (2005) yang menggunakan bahan
Bi,05-TiO, dengan titik leleh 622 °C untuk menurunkan
suhu sinter MgTiO; dari 1350 °C menjadi 960 °C, namun
terbentuk fasa baru BisTi301,. Hsieh et al., (2005)
melaporkan bahwa penambahan Bi,O; dapat menurunkan
suhu sinter pada sistem (Zn,Mg,.)TiO; dari 1300 °C
menjadi 1000 °C tanpa munculnya fasa impuritas.
Kemudian Zhou et al.,, (2007) melaporkan bahwa
penambahan ZnNb,Og dapat menurunkan suhu sinter dari
1400 °C menjadi 1300 °C tanpa munculnya fasa baru,
namun penggunaan ZnNb,Og kurang efektif karena titik
lelehnya tinggi yaitu 1100 °C. Fu Yang et al., (2007)
melaporkan bahwa penambahan Bi,O; (820 °C) dapat
menurunkan suhu sinter SrBi,Ta,Og dari 1160 °C menjadi
1040 °C tanpa adanya fasa impuritas. Kemudian Wang et
al., (2012) melaporkan bahwa suhu sinter MgTiO3 dapat
diturunkan menjadi 900 °C akibat penambahan B,0; (450
°C), namun penambahan B,03; menyebabkan munculnya
fasa (MgTi)»(BO3)O. Ermawati et al.,, (2015) juga
melaporkan bahwa penambahan V,0s (690 °C) pada
sistem (MgggZng,)TiO3 dapat menurunkan suhu sinter
dari 1400 °C menjadi 1100 °C tanpa kehadiran fasa
impuritas.

Berdasarkan uraian latar belakang di atas dan
untuk menindaklanjuti hasil pekerjaan Ermawati et al.,
(2016), Penulis bermaksud untuk mempelajari pengaruh
pemberian bahan Bi,O3 (Bismuth Oxide) dengan persen
berat tertentu pada sistem (Mg;.4Zn,)TiO3 untuk x = 0,
0,1 dan 0,3 terhadap struktur dan mikrostruktur sistem
(Mg1xZn)TiO3.  Bi,0; digunakan  karena jika
dibandingkan dengan bahan-bahan lain dan dapat
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menurunkan suhu sinter hingga 1000 °C tanpa adanya
fasa impuritas yang terbentuk.
METODE
A. Material

Pada penelitian ini, bahan awal yang digunakan
adalah serbuk logam Mg, Zn, dan Ti (Merck) dan HCI 37
% 12 M.
B. Preparasi Sampel

Serbuk MZTO01 disintesis menggunakan metode
pencampuran larutan ( liquid mixing method ). Serbuk
logam Mg, Zn, dan Ti dilarutkan ke dalam pelarut HCI.
Proses pelarutan serbuk logam dengan HCI menghasilkan
larutan MgCl,, zZnCl,, dan TiCl, yang kemudian
semuanya dicampur dan diaduk secara konstan selama 2
jam hinggga homogen, kemudian dilakukan pengeringan
di atas hot plate pada rentang suhu 100-110 °C hingga
mengerak (kering).

C. Karakterisasi Sampel

Serbuk MZTO1 hasil sintesis dikalsinasi pada suhu
550 °C selama 2 jam. Serbuk hasil kalsinasi ditambahkan
2 %wt Bi,Oz dan disinter pada suhu 1000 °C selama 2
jam. Dilakukan karakterisasi XRD pada MZTO01 hasil
kalsinasi dan sinter untuk mengetahui fasa-fasa yang
teridentifikasi dalam sampel menggunakan alat Braggg-
Brentano Philips X pert Diffractometer dengan radiasi
Cu-Ko, dengan rentang sudut 15-70 ° dengan langkah
0,02 °/menit dan posisi zero detector 0,023. Uji TEM
dilakukan untuk mengetahui morfologi dan ukuran butir
dari suatu sampel menggunakan alat Hitachi 7700 dengan
tegangan inut sebesar 100 kV, diameter cincin 3,05 mm,
dan resolusi (kisi) sebesar 0,204 nm.

HASIL DAN PEMBAHASAN

A. ldentifikasi Fasa Serbuk MZT01

Identifikasi Fasa Serbuk MZT01 Hasil Kalsinasi 550
0

C

Identifikasi fasa atau analisis kualitatif dilakukan
mengggunakan program Match! Gambar 1 menunjukkan
pola XRD serbuk MZTO1 kalsinasi pada suhu 550 °C
yang telah diinput ke program Match!. Proses identifikasi
fasa dilakukan dengan cara mencocokkan puncak-puncak
difraksi yang sesuai yang ada pada database Powder
Diffraction File (PDF) Match!
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Gambar 1. Pola XRD serbuk MZTO01 hasil kalsinasi pada suhu
550 °C.
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Gambar 1 menunjukkan pola XRD dari MZTO01.
Pada gambar tersebut, puncak difraksi dengan simbol ¥
menyatakan puncak-puncak difraksi milik MgTiOs,
sedangkan simbol & menyatakan puncak-puncak difraksi
milik MgO, dan simbol ¢ menyatakan puncak milik TiO,.

Gambar 2. Hasil identifikasi fasa untuk serbuk MZTO1 hasil
kalsinasi pada suhu 550 °C.

Gambar 2 menunjukkan hasil identifikasi fasa serbuk
MZTO01. Dapat dilihat pada gambar bahwa serbuk
MZTO1 strukturnya terdiri atas fasa utama MgTiO3; (No.
PDF 06-0494) dan MgO (No. PDF 45-0946) serta TiO,
(No. PDF 448-453) sebagai fasa sekunder. Munculnya
fasa sekunder MgO dan TiO, disebabkan karena reaksi
pembentukan MgTiO; belum terjadi secara sempurna,
sehingga masih menyisakan sedikit MgO dan TiO,.

Identifikasi Fasa Serbuk MZTO01+ 2 %wt Bi,O;
Disinter Pada 1000 °C
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Gambar 3. Pola XRD Serbuk MZT01 + 2 %wt Bi,O5 Disinter
1000 °C.

Gambar 3 menunjukkan pola XRD dari MZTO01 + 2 %wt
Bi,0;. Pada gambar tersebut, puncak difraksi dengan
simbol ¥ menyatakan puncak-puncak difraksi milik
MgTiOs. Dapat dilihat bahwa serbuk MZT01 + 2 %wt
Bi,O; tersusun atas fasa tunggal MgTiOs;. Hal ini
mengindikasikan bahwa Bi,O; yang berperan sebagai
bahan liquid additive agent (LAA) telah mencair secara
sempurna sehingga tidak terdeteksi pada pola XRD
sampel MZT01 + 2 %wt Bi,Os. Ini berarti bahwa
penambahan Bi,O; tidak berpengaruh terhadap struktur
MgTiO; yang terbentuk.
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Gambar 4. ldentifikasi fasa serbuk MZT01 + 2 % wt Bi,O;
hasil sinter pada suhu 1000 °C.

Gambar 4 menunjukkan hasil identifikasi fasa serbuk
MZT01 + 2 %wt Bi,O;. Dapat dilihat pada gambar
bahwa serbuk MZT01+ 2 %wt Bi,O5 strukturnya terdiri
atas fasa MgTiO; (No. PDF 06-0494) saja. Dapat
disimpulkan ~ bahwa penambahan  Bi,O; tidak
mempengaruhi struktur dari MgTiOa.

B. Analisis Komposisi Fasa Serbuk MZT01

Analisis komposisi fasa dilakukan untuk serbuk
MZTOL hasil kalsinasi 550 °C dan serbuk MZTO01 + 2
%wt Bi, 05 hasil sinter 1000 °C.

Analisis Komposisi Fasa Serbuk MZT01 Kalsinasi
550 °C
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Gambar 5. Hasil penghalusan Rietvield dengan program
Rietica untuk sampel MZT01 pada suhu kalsinasi 550 °C
(FoM: GoF=2,201; R,= 10,155; dan Ryp= 13,825; Rex,=
9,32).

Seperti yang terlihat pada Gambar 5, simbol “+”
menunjukkan pola difraksi terukur (eksperimen),
sedangkan garis merah menunjukkan pola difraksi
terhitung (model), garis hijau menunjukkan selisih
intensitas antara pola difraksi terukur dengan pola
difraksi terhitung. Garis- garis tegak kecil berwarna biru
menunjukkan posisi puncak-puncak Bragg untuk semua
fasa yang telah teridentifikasi berdasarkan program

Match!. Tabel 1 menunjukkan rekapitulasi hasil
penghalusan Rietvield untuk sampel MZTO01 hasil
kalsinasi 550 °C.
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Tabel 1. Data komposisi fasa pada serbuk MZT01 550
0,
C

Parameter Fasa Yang Teridentifikasi
Pada Sampel

MgTiO; | MgO TiO,

Parameter a=b 4,992 - 4,524
Kisi (A) c 13,724 - 2,977

a=b=c - 4,295 -

Volume sel satuan (&) | 296,22 | 79,27 | 60,96
+004 | £001 | £0,01
% molar 9950+ | -0,66 + | 1,16 +

0,85 0,31 0,34

Densitas (g.cm™®) 4,041 3,376 4,351

Dapat dilihat pada Tabel 1 bahwa serbuk MZT01 550
tersusun atas fasa MgTiOs;, MgO, dan TiO,. Adapun
persentase molar untuk fasa MgTiO; adalah sebesar
(99,50 + 0,85) %, persentase molar untuk fasa MgO
adalah sebesar (-0,66 + 0,31) %, sedangkan persentase
molar untuk fasa TiO, adalah sebesar (1,16 £ 0,34) %.
Besarnya persentase molar fasa MgTiO;
mengindikasikan bahwa pada suhu kalsinasi 550 °C telah
mampu dihasilkan MgTiO3z hampir tunggal.

Analisis Komposisi Fasa Serbuk MZT01 + 2 %wt
Bi,O; Disinter 1000 °C
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Gambar 6. Hasil penghalusan Rietvield dengan program
Rietica untuk sampel MZT01+2 %wt Bi,O5 yang disinter
pada 1000 °C (FoM: GoF= 1,262; R,= 11,728; dan Ry,=
15,976; Rexp= 14,23).

Gambar 6 menunjukkan hasil penghalusan Rietvield
untuk serbuk MZT01+ 2 %wt Bi,Os. Rekapitulasi hasil
penghalusan Rietvield untuk sampel tersebut di atas,
ditunjukkan pada Tabel 2.

Tabel 2. Hasil penghalusan Rietvield untuk sampel
MZTO01+ 2 %wt Bi,O5 (1000 °C).

Parameter Fasa Yang
Teridentifikasi
Pada Sampel
MgTiO;
Parameter a=b 5,054
Kisi (A) c 13,896
Volume sel satuan (&) | 307,42 £ 0,12
% molar 100
Densitas (g.cm) 3,705

Berdasarkan Tabel 2 di atas, diperoleh informasi
bahwa serbuk MZT01 + 2 %wt Bi,O; memiliki struktur
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yang dibangun oleh fasa MgTiO; saja. Hal ini dapat
dilihat dari nilai persen molar sampel di atas yaitu sebesar
100 % MgTiOs.

Tidak adanya fasa yang mengandung Bi,O; pada
sampel setelah serbuk MZTO01 ditambahkan 2 % wt
Bi,O3;, mengindikasikan bahwa selama proses sinter
berlangsung bahan Bi,O3 yang berperan sebagai bahan
liquid addtive agent (LAA) telah berubah menjadi fasa
cair ketika titik leleh bahan Bi,Os telah dicapai yaitu pada
820 °C. Fasa cair tersebut masuk ke dalam pori-pori yang
ada di antara batas butir MgTiOs. Terisinya pori oleh fasa
cair menyebabkan proses pemadatan bahan MgTiO;
terjadi lebih cepat dengan suhu sinter yang lebih rendah
yaitu 1000 °C jika dibandingkan dengan proses
pemadatan dan temperatur sinter bahan MgTiO; tanpa
penambahan bahan Bi,O; yaitu 1400 °C pada penelitian
Ermawati et al., (2015). Dan penambahan Bi,O; tidak
menyebabkan perubahan terhadap struktur MgTiOs.

C. Analisis Mikrostruktur

Analisis mikrostruktur dilakukan dengan
menggunakan uji TEM yang bertujuan untuk mengetahui
morfologi dan ukuran butir sampel dalam hal ini
MgTiO;. Adapun hasil dari karakterisasi uji TEM
ditunjukkan oleh Gambar 7.

e ———— N LA TN AT M > >
Gambar 7. Hasil uji TEM sampel MZT01 + 2 %wt
Bi, O3 yang disinter pada suhu 1000 °C.

Gambar 7 menunjukkan bahwa pada sampel ini masih
mengalami aglomerasi, ukuran butir sampel dapat
dihitung dengan memilih butir A seperti yang ditunjuk
pada Gambar 7 dimana butir tersebut berbentuk bulat dan
transparan yang mengindikasikan bahwa butir tersebut
tunggal. Dengan menggunakan software imageJ,
diperoleh ukuran butir A adalah berkisar antara 25-40
nm. Ukuran butir pada sampel MZT01 + 2 %wt Bi,O;
masih berukuran nano, hal ini karena suhu sinter yang
rendah sehingga butir-butir MgTiO; belum mengalami
peristiwa grain growth secara signifikan.

PENUTUP

Simpulan

1. Dari penelitian yang telah dilakukan dapat
disimpulkan bahwa sintesis serbuk MZT01 dengan
metode pencampuran larutan dapat menghasilkan
fasa MgTiOs. Struktur serbuk MZTO01 yang
dikalsinasi pada suhu 550 °C dibangun oleh MgTiO4
sebagai fasa utama dan sisanya MgO serta TiO,.
Fasa MgTiO; terbentuk dengan persentase molar
sebesar 99,50 + 0,85 %. Setelah serbuk MZTO,
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MZTO01, dan MZTO03 ditambahkan 2 %wt Bi,O3
kemudian disinter pada suhu 1000 °C, diperoleh
hasil bahwa struktur dari serbuk MZTO1 tersusun
atas fasa tunggal MgTiO;. Tidak muncul senyawa
baru Bi,O; setelah proses sinter mengindikasikan
bahwa semua Bi,Oj3 telah berubah menjadi fasa cair
dan membantu proses pemadatan MgTiO3, sehingga
dapat dikatakan bahwa penambahan Bi,O; tidak
mempengaruhi struktur MgTiOs.

2. Karakterisasi TEM dilakukan pada sampel MZTO01
+ 2 %wt Bi,Os, diperoleh ukuran butir pada sampel
tersebut berkisar antara 25 — 40 nm.

3. Penambahan Bi,O3 ke dalam serbuk MZTO01 setelah
dikalsinasi, dapat menurunkan suhu sinter MgTiO3;
dari 1400 °C jika tanpa penambahan Bi,O; menjadi
1000 °C tanpa adanya fasa impuritas Bi,O; dan
tanpa pertumbuhan butir yang signifikan.

Saran

Perlu dilakukan pengujian densitas pada sampel
MZTO01 yang telah ditambahkan Bi,O; dan disinter pada
suhu 1000 °C untuk mengetahui pengaruh pemberian
Bi,O; terhadap densitas sampel MZT01, sehingga nilai
densitasnya dapat dibandingkan dengan nilai densitas
yang dihitung menggunakan program Rietica.
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