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Abstrak

Salah satu faktor yang berpotensi meningkatkan amplitudo vibrasi atom pada struktur kristalin adalah
suhu sinter yang tinggi. Peristiwa meningkatnya amplitudo vibrasi atom tersebut selanjutnya dapat
menyebabkan keteraturan atom pada keadaan setimbang menjadi terganggu sehingga difraksi sinar-X
menjadi diffuse. Fenomena ini disebut dengan Thermal Diffuse Scattering (ITDS) yang ditandai dengan
menurunnya intensitas puncak difraksi dan meningkatnya intensitas background. Penelitian ini melaporkan
fenomena TDS pada keramik Mg(Ti095Cro,05)Os (MTCO005) yang disinter pada variasi suhu 1100, 1200, dan 1300
°C selama 4 jam berdasarkan data X-Ray Diffraction (XRD), ditinjau dari data vibrasi termal atom dan
pergeseran posisi atom hasil penghalusan Rietveld. Hasil identifikasi fasa menunjukkan bahwa struktur ketiga
sampel keramik MTCO05 terdiri dari fasa utama MgTiOs dengan (82,73-96,56) %berat, sisanya berupa fasa TiOz
rutile, dan MgO (ditemukan pada suhu sinter 1300 °C). Fenomena TDS diduga terjadi pada suhu sinter 1100
dan 1300 °C. Hasil penghalusan Rietveld menunjukkan bahwa vibrasi termal atom (AB) telah berubah dari nilai
default-nya (0,600, pada perangat lunak Rietica). Sebagai contoh pada suhu sinter 1300 °C, AB untuk masing-
masing atom Mg, Ti, Cr, dan O =7,243; 1,700; 0; dan 7,137. Demikian juga, posisi atom terhadap sumbu kristal
x, Y, dan z telah berubah dari posisi setimbangnya (berdasarkan data ICSD No. 65794), yaitu Ax=0; Ay=0;
Az=0,002 A (Mg); Ax=0; Ay=0; Az=0,001 A (Ti = Cr); dan Ax=0,005; Ay=0,001; Az=0,002 A (O). Dampak dari
perubahan AB dan A(x,y,z) pada kedua suhu sinter tersebut ditunjukkan dengan menurunnya intensitas
difraksi utama milik MgTiOs pada hkho, yaitu Ipqgq (1100 °c)y=613,54 cts, Igragg (1200°c)=945,33 cts, dan
Igragg (1300 °c)=610,43 cts sehingga mengakibatkan meningkatnya intensitas background. Di samping itu, posisi
puncak hklips mengalami pergeseran menuju 20 yang lebih besar. Penurunan intensitas difraksi juga
ditengarai dengan pelebaran puncak difraksi (FWHM) = 0,1171° (1100 °C); 0,1004° (1200 °C); dan 0,1338° (1300
°C). Penyebab ketiadaan perubahan AB dan A(x,y,z) pada suhu 1200 °C belum dapat diketahui. Namun
demikian, fenomena TDS yang teridentifikasi pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C tersebut tampaknya tidak
berpengaruh pada karakteristik struktur MTC005.

Kata Kunci: keramik MTCO005, suhu sinter, struktur, thermal diffuse scattering (TDS).

Abstract

One of the factors that causes an increase in the amplitude of atomic vibrations in the crystalline
structure is the sinter temperature. The increase the amplitude of atomic vibrations causes the order of atoms
in an equilibrium state to be disturbed so that X-ray diffraction becomes scattered in several directions (or
diffuse). This phenomenon is called the Thermal Diffuse Scattering (TDS) phenomenon which is indicated by
a decrease in the intensity of the diffraction peak and an increase in background intensity. This study reports
the phenomenon of TDS in Mg(Ti095Cro,05)O3 (MTCO005) ceramics sintered at temperature variations of 1100,
1200, and 1300°C for 4 hours based on X-Ray Diffraction (XRD) data, in terms of atomic thermal vibrations
and atomic position shifts obtained from refinement Rietveld. The phase identification results show that the
structure of the three MTCO005 ceramic samples consists of the main phase of MgTiOs with (82.73-96.56) %
weight, the remaining phases are TiO: rutile, and MgO (especially at 1300°C sinter temperature). The TDS
phenomenon is suspected to occur in sample MTCO005 with sinter temperatures of 1100 and 1300°C. The
Rietveld smoothing results show that the atomic thermal vibrations (AB) have changed from their default
value (0.600, in Rietica software). For example at a sinter temperature of 1300°C, AB on each of the Mg, Ti, Cr,
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and O atoms is 7.243; 1.700; 0; and 7.137. There is a displacement of atomic positions to the x, y, and z crystal
axes from their equilibrium positions (based on ICSD data No. 65794), which are Ax=0; Ay=0; Az=0,002 A (Mg);
Ax=0; Ay=0; Az=0,001 A (Ti = Cr); and Ax=0,005; Ay=0,001; Az=0,002 A (O). While at a sinter temperature of
1200°C, the change in atomic thermal vibrations and the displacement of atomic positions are zero. The TDS
phenomenon identified at sinter temperatures of 1100 and 1300 °C did not affect the structural characteristics
of MTC005. The impact of the changes in AB and Ax,y,z at both sinter temperatures is shown by the decrease
in the main diffraction intensity of MgTiO3 at hkl 104, which are I,444 (1100 °cy=613,54 cts, Igragg4 (1200 °c)=945,33
cts, dan Igrqgg (1300 °c)=610,43 cts, which resulted in an increase in the background intensity. In addition, the
peak position has shifted towards a larger 20. The decrease in diffraction intensity is also indicated by the
broadening of the diffraction peaks, which are 0.1171° (1100°C); 0.1004° (1200°C); and 0.1338° (1300°C). The
reason for the absence of changes in AB and Ax,y,z at 1200°C is unknown. However, the TDS phenomena
identified at sinter temperatures of 1100 and 1300°C do not seem to affect the structural characteristics of
MTCO005.

Keywords: MTCO005 ceramics, sinter temperature, structure, thermal diffuse scattering (TDS).

I. PENDAHULUAN

Keramik MgTiOs adalah material dielektrik yang memiliki peranan penting dalam berbagai sistem dan
industri modern seperti filter dielektrik, antenna, resonator, dan radar untuk sistem komunikasi pada
frekuensi gelombang mikro [1]-[4]. MgTiOs memiliki struktur kristal ilmenite rhombohedral, space group R-3,
dan parameter kisia =b # c.

Fabrikasi keramik MgTiOs telah banyak dilaporkan. Pertama, fabrikasi keramik (Mgi-xZnx)TiOs (x =
0,01-0,07) menggunakan bahan awal berupa serbuk oksida MgO, ZnO, dan TiO», selanjutnya keramik disinter
pada suhu 1225-1350 °C menghasilkan fasa MgTiOs dan MgTiOs [5]. Kedua, Mg(Ti1-xSnx)Os (x = 0,01-0,09)
dengan serbuk Mg(OH)2, SnO;, dan TiO: sebagai bahan awal, dimana fasa MgTiOs, TiO2, dan MgTi>Os
teridentifikasi pada suhu sinter 1330-1450 °C [6]. Ketiga, fabrikasi keramik MgTiOs dan Mg(Tio955n0,05)Os3
menggunakan bahan awal MgO dan Mg(OH)2 menghasilkan fasa MgTiOs dan MgTi2Os [7]. Keempat, keramik
MgTiOs - 3wt% MgF2 dengan menggunakan bahan awal berupa serbuk MgO, TiOz, dan MgF2 menghasilkan
fasa MgTiOs, MgTi20s, dan Mg>TiOs ketika disinter pada suhu 1250-1350 °C [8]. Kelima, fabrikasi keramik
MgTiOs-CaTiOs dengan bahan awal berupa MgO, CaCOs, dan TiOz, dimana fasa MgTiOs, CaTiOs, dan
MgTi20s teridentifikasi pada suhu sinter 1300 °C [9]. Berdasarkan hasil penelitian yang telah dilaporkan [5]-
[9] tersebut menunjukkan bahwa kehadiran fasa intermediat berupa MgTi2Os maupun Mg;TiOs ternyata
mampu memengaruhi struktur dan mikrostruktur keramik sehingga menurunkan sifat dielektrik pada
keramik.

Sebagai alternatif, guna meniadakan kehadiran fasa intermediat tersebut, beberapa peneliti telah
melaporkan fabrikasi keramik MgTiOs dengan suhu sinter yang lebih rendah yaitu <1300 °C, seperti fabrikasi
keramik pada sistem Mg(TiosZno4)TiOs +x wt.% Bi2O3 yang disinter pada suhu 1000 °C menghasilkan fasa
MgTiOs sebagai fasa dominan dengan disertai kehadiran fasa MgO [10]; (1-x)MgTiOs-xCao55r05TiOs dimana
fasa MgTiOs dan CaosSrosTiOs teridentifikasi ketika keramik disinter pada suhu 1275 °C [11];
Mg(Ti0,6Zn0,4) TiOs yang disinter pada suhu 1300 °C menghasilkan fasa MgTiOs sebagai fasa dominan disertai
kehadiran fasa TiO2dan MgO [12]; serta fabrikasi keramik pada sistem (MgosZno,2)(Ti0,95n0,01)Os yang disinter
pada suhu 1100 °C menghasilkan fasa MgTiOs, TiO2, dan MgO [13].

Struktur kristalin didefinisikan sebagai hamparan atom dimana basis menghuni semua titik kisi secara
teratur dan periodik di suatu ruang [14], [15]. Atom-atom tersebut mengalami vibrasi termal atom secara ideal
yang dinyatakan dalam Persamaan (1), dimana amplitudo vibrasi atom diketahui semakin meningkat seiring
dengan meningkatnya suhu [16], [17].

I = exp(=2M) Ipragg + Irpc @
dimana I adalah intensitas puncak terukur, I5,q45adalah intensitas puncak Bragg, dan Ir5; adalah intensitas
thermal background, serta exp(—2M) merupakan faktor temperatur. Dapat diamati pada Persamaan (1),
peningkatan amplitudo vibrasi termal atom sebagai akibat peningkatan suhu (exp(—2M)) yang disebut
sebagai agitasi termal dapat memberikan efek utama yaitu berkurangnya intensitas puncak Bragg sehingga
meningkatkan intensitas background [18]. Penyebab terjadinya kedua efek tersebut dijelaskan di paragraf
berikut.

Peristiwa agitasi termal dapat mengakibatkan perubahan posisi atom dari posisi setimbangnya
sehingga diduga dapat mengakibatkan terganggunya keteraturan atom secara ideal [17]. Dengan demikian,
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berkas terdifraksi yang tersebar pada sudut Bragg tidak sesempurna seperti ketika kristal mengalami vibrasi
termal atom secara ideal. Hal tersebut menyebabkan difraksi sinar-X tidak terfokus pada satu arah melainkan
terhambur ke beberapa arah (atau diffuse) sehingga intensitas puncak difraksi menurun. Fenomena ini disebut
dengan fenomena Thermal Diffuse Scattering (TDS) [16]-[19].

Berdasarkan wuraian di atas, pada makalah ini, Peneliti melaporkan hasil fabrikasi keramik
Mg(Ti0,95Cr0,05)Os (disingkat MTC005) dengan memvariasi suhu sinter 1100, 1200, dan 1300 °C selama 4 jam.
Tujuannya adalah untuk menganalisis indikasi terjadinya Thermal Diffuse Scattering pada sampel MTC005
sebagai akibat variasi suhu sinter tersebut berdasarkan data X-Ray Diffraction (XRD), ditinjau dari vibrasi
termal atom dan pergeseran posisi atom yang diperoleh dari penghalusan Rietveld.

II. METODE

A. Rancangan Penelitian
Penelitian ini terdiri dari beberapa tahapan yang meliputi sintesis serbuk dan kalsinasi, fabrikasi

keramik (kompaksi dan sinter), karakterisasi sampel uji serta analisisnya.
1. Sintesis Serbuk MTC005

Kegiatan sintesis dimulai dengan menimbang bahan awal, yaitu serbuk logam Mg, Ti, dan Cr dengan
kemurnian tinggi (>98%) berdasarkan stoikiometri serbuk MTCO005. Stoikiometri yang dimaksud adalah
Mg : (Ti+ Cr) =1: (0,95 + 0,05). Bahan-bahan awal tersebut masing-masing dilarutkan dalam HCI 12 M (37 %)
sehingga membentuk larutan MgCly, 0,95TiCls, dan 0,05CrCls. Ketiga larutan prekursor tersebut selanjutnya
dicampur menjadi satu dan diaduk hingga homogen pada suhu ruang, kemudian dipanaskan pada suhu 100-
110 °C hingga membentuk slurry dan berubah menjadi kerak kering. Kerak kering tersebut selanjutnya
dihaluskan menggunakan mortal dan alu hingga homogen untuk memperoleh serbuk amorf MTCO005.
Selanjutnya serbuk amorf tersebut dikalsinasi pada suhu 800 °C selama 4 jam sehingga membentuk struktur
kristalin.
2. Fabrikasi Keramik MTCO005 dan Karakterisasinya

Serbuk kristalin MTC005 dikompaksi dengan menggunakan die press berbentuk silinder berdiameter 8
mm dan hydraulic hand press. Tekanan yang diberikan adalah 8 MPa hingga menghasilkan padatan kristalin
berupa pelet. Pelet hasil kompaksi tersebut, selanjutnya disinter pada variasi suhu 1100, 1200, dan 1300 °C
dengan waktu tahan 4 jam sehingga diperoleh keramik MTC005. Ketiga sampel keramik tersebut selanjutnya
dilakukan karakterisasi struktur menggunakan Teknik X-Ray Diffraction (XRD). Pola XRD hasil karakterisasi
selanjutnya dianalisis secara kualitatif dan kuantitatif.

B. Variabel Operasional Penelitian

Variabel kontrol yang digunakan dalam penelitian ini yaitu bahan awal (serbuk logam Mg, Ti, dan Cr
sesuai stoikiometri), suhu dan waktu tahan kalsinasi (800 °C selama 4 jam), waktu tahan sinter (4 jam), dan uji
XRD. Sedangkan variabel manipulasi yang digunakan berupa suhu sinter (1100, 1200, dan 1300 °C). Variabel
respon berupa data perubahan vibrasi termal atom, perubahan posisi atom, %molar, %berat, densitas atom,
parameter kisi, dan volume sel satuan.

C. Teknik Pengumpulan dan Pengolahan Data

Uji XRD dilakukan dengan menggunakan PanAnalytical X’Pert Pro dengan radiasi Cu-Ka, A = 1,54056 A
pada rentang sudut difraksi (20) = 15-70°, dan data step detector = 0,02 °/menit. Pola XRD hasil karakterisasi
selanjutnya dianalisis secara kualitatif dan kuantitatif. Analisis secara kualitatif dilakukan menggunakan
metode Search and Match dengan perangkat lunar Match! untuk mengidentifikasi fasa-fasa yang terbentuk
pada sampel uji. Kemudian dilakukan analisis kuantitatif menggunakan metode penghalusan (Refinement)
Rietveld pada perangkat lunak Rietica. Analisis kuantitatif ini digunakan untuk mendapatkan data perubahan
vibrasi termal atom dan perubahan posisi atom untuk mengidentifikasi terjadinya fenomena TDS pada
sampel MTCO005. Selain itu, output Refinement Rietveld juga menampilkan data komposisi fasa, yaitu %molar,
%berat, densitas atom, parameter kisi, dan volume sel satuan.

III. HASIL DAN PEMBAHASAN

A. Analisis Kualitatif (Identifikasi Fasa)

Gambar 1 menunjukkan pola XRD dari sampel keramik MTCO005 setelah disinter pada variasi suhu
1100, 1200, dan 1300 °C selama 4 jam beserta hasil identifikasi fasa-fasa yang terbentuk (hasil analisis kualitatif)
yang dilakukan dengan menggunakan perangkat lunak Match!.
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Gambar 1. Pola XRD keramik MTCO005 pada variasi suhu sinter 1100, 1200, dan 1300 °C waktu tahan 4 jam

Seperti terlihat pada Gambar 1, dapat diketahui bahwa variasi suhu sinter dari 1100 hingga 1300 °C
menghasilkan Mg(Tio,95Cro,05)Os sebagai fasa utama atau dapat diindeks sebagai fasa MgTiOs (puncak-puncak
dengan indeks “*”) dan disertai adanya fasa impurity (TioesCro05)Oz2atau dapat diindeks sebagai fasa TiO2 rutile
(puncak-puncak dengan indeks “a”). Selain itu, pola XRD dengan label 1300 °C pada posisi 260 = 42,99°
menunjukkan terbentuknya puncak minor yang terdeteksi sebagai fasa MgO (puncak dengan indeks “b”, PDF
No. 45-0946).

B. Analisis Komposisi Fasa
Gambar 2 menampilkan hasil refinement terhadap ketiga pola XRD pada Gambar 1 dengan metode
Rietveld menggunakan software Rietica. Tabel 1 merangkum parameter kesesuaian (Figure-of-Merit, FoM) dari
proses refinement pola XRD pada Gambar 2.
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Gambar 2. Hasil refinement ketiga pola XRD pada Gambar 1 dengan metode Riefveld menggunakan software
Rietica pada suhu sinter (a) 1100 °C, (b) 1200 °C, dan (c) 1300 °C dengan waktu tahan 4 jam
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Tabel 1. Nilai parameter kesesuaian (Figure-of-Merit, FOM) sebagai output refinement pola XRD

pada Gambar 2
Suhu 2 Rg
Sinter °C) | & Rap X Resp MgTiO; TiO.  MgO
1100 10,25 13,72 1,56 10,97 1,25 5,01 -
1200 10,31 13,43 1,49 11,01 4,60 4,71 -
1300 11,31 14,67 2,27 9,75 3,20 7,01 7,95

Pada Gambar 2, simbol ‘+' berwarna hitam menunjukkan pola difraksi terukur (eksperimen),
sedangkan garis merah menggambarkan pola difraksi terhitung (model). Pola merah tersebut dibangkitkan
dengan cara mengumpankan data-data kristalografi dari semua fasa yang telah teridentifikasi pada Gambar
1, yaitu MgTiOs, TiO: rutile, dan MgO. Data-data kristalografi tersebut diperoleh dari basis data Powder
Diffraction File (PDF) No. 06-0494 untuk fasa MgTiOs, No. 21-1276 untuk fasa TiOz rutile, dan No. 45-0946 untuk
fasa MgO, serta basis data Inorganic Crystal Structure Database (ICSD) No. 65794 untuk MgTiOs, No. 64987
untuk TiOz rutile, dan No. 9863 untuk MgO. Garis vertikal berwarna biru di bawah pola difraksi terukur dan
terhitung menyatakan posisi puncak-puncak Bragg milik ketiga fasa yang teridentifikasi tersebut. Sedangkan
garis hijau menyatakan selisih tinggi intensitas antara puncak terukur dan puncak terhitung. Seperti terlihat,
garis hijau tersebut berupa garis horizontal dengan sedikit selisih puncak (less peaks) pada beberapa posisi 26,
yang menunjukkan proses refinement tersebut telah berhasil dengan ditandai hampir tidak adanya perbedaan
tinggi intensitas antara pola terhitung dan terukur.

Seperti terlihat pada Tabel 1, nilai-nilai parameter kesesuaian (Figure-of-Merit, FoM) sebagai output
refinement pola XRD pada Gambar 2 menunjukkan bahwa nilai faktor profil (R,), faktor profil terbobot (Rup),
dan expected R-Factor (Rexp) memiliki nilai dibawah 12%. Selain itu, faktor bragg (Rp) bernilai kurang dari 8%
dan indeks chi squared (x*) menunjukkan nilai kurang dari 3%. Output refinement tersebut telah sesuai dengan
parameter-parameter yang dinyatakan acceptable dalam [20]-[22], dimana parameter-parameter kesesuaian Ry,
Rup, dan Reyp, kurang dari 20%, R kurang dari 10%, serta nilai y* kurang dari 4%. Dengan demikian, output
analisis dari refinement dengan perangkat lunak Rietveld pada Tabel 1 berhasil dilakukan dan dapat digunakan
untuk analisis lebih lanjut.

Terdapat fenomena menarik yang dapat ditemukan pada Gambar 2 diatas, yaitu terjadinya
peningkatan intensitas background pola XRD MTCO005 suhu sinter 1100 °C pada posisi 26 = 15,00 - 28,50° dan
26 = 52,50-70,00° (lihat Gambar 2(a)) dan suhu sinter 1300 °C pada posisi 26 = 38,50- 49,00° (lihat Gambar
1(c)). Selain itu, terjadi penurunan intensitas difraksi utama milik MgTiOs dengan ikl 104 pada kedua suhu
sinter tersebut (yaitu 1100 dan 1300 °C) (lihat Gambar 3).
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Gambar 3. Intensitas puncak difraksi pada hkl0s) Gambar 2

Sebelum membahas mengenai kedua fenomena tersebut, sebagaimana yang telah dijelaskan pada
pendahuluan sebelumnya bahwa struktur kristalin terdiri dari atom-atom dengan susunan yang teratur dan
periodik di suatu ruang, dimana atom-atom tersebut mengalami vibrasi termal secara ideal [17]. Namun
amplitudo vibrasi termal atom tersebut dapat meningkat seiring dengan meningkatnya suhu selama proses
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sinter, hal tersebut mengakibatkan terjadinya perubahan posisi atom dari posisi normalnya sehingga dapat
mengganggu keteraturan atom. Ketidakteraturan posisi atom tersebut dapat mengakibatkan difraksi sinar-X
tidak terfokus pada satu arah melainkan meyebar ke segala arah (diffuse). Fenomena ini disebut dengan
fenomena thermal diffuse scattering (TDS) [16]-[19] yang diilustrasikan pada Gambar 4.

'

L

1
180 0 90 180
20 (degrees) 20 (degrees)

(a) (b)

Gambar 4. Ilustrasi perbandingan pola XRD (a) tanpa fenomena TDS (b) adanya fenomena TDS
(Sumber: [17]).

Seperti terlihat pada Gambar 4(a), ketika atom dalam keadaan normal (mengalami vibrasi termal atom
secara ideal), maka intensitas puncak-puncak difraksi adalah sama dan tidak memiliki intensitas background.
Sementara itu, seperti terlihat pada Gambar 4(b), puncak-puncak difraksi yang sama dengan Gambar 4(a)
mengalami peningkatan intensitas background akibat terjadinya perubahan vibrasi termal atom seiring dengan
meningkatnya suhu selama proses sinter. Peningkatan intensitas background tersebut menyebabkan
penurunan intensitas difraksi yang disebut sebagai fenomena TDS. Dengan demikian, melalui data vibrasi
termal atom dan data posisi atom pada ketiga sampel keramik maka fenomena TDS yang diduga menjadi
penyebab meningkatnya intensitas background dan menurunnya intensitas difraksi dapat dideteksi.

Fenomena TDS tersebut diduga terdeteksi dalam penelitian ini. Hal tersebut dapat diindikasi dengan
adanya penurunan intensitas puncak difraksi utama milik MgTiOs dengan hkl 104 pada suhu sinter 1100 dan
1300 °C (lihat kembali Gambar 3). Seperti terlihat pada Gambar 3, intensitas puncak difraksi pada suhu sinter
1100 (613,54 cts) dan 1300 °C (610,43 cts) lebih rendah dibandingkan dengan intensitas puncak difraksi pada
suhu sinter 1200 °C (945,33 cts). Penurunan intensitas difraksi juga ditengarai dengan terjadinya pelebaran
puncak-puncak difraksi untuk semua orientasi (ikl) milik fasa MgTiOs pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C.
Tabel 2 merangkum data nilai Full Width at Half Maximum atau FWHM (B) pada setiap posisi puncak (26)
untuk variasi suhu sinter 1100, 1200, dan 1300 °C.

Tabel 2. Data posisi puncak (26) dan nilai FWHM (f) untuk setiap orientasi bidang hkl fasa MgTiOs pada

keramik MTCO005 dengan variasi suhu sinter 1100, 1200, dan 1300 °C waktu tahan 4 jam
Wkl 1100°C 1200°C 1300°C

26 (°) B () 26 (°) B () 26 (°) B ()
003 19.2651 | 0.2007 | 19.1423 0.1338 | 19.2358 | 0.1673
101 21.3959 | 0.1673 | 21.2577 | 0.1338 | 21.3827 | 0.1338
012 241855 | 0.1171 | 24.0313 0.1673 | 24.1186 | 0.1338
104 33.0060 | 01171 | 32.8616 | 0.1004 | 33.0144 | 0.1338
110 35.6303 | 0.1004 | 35.4696 | 0.1338 | 35.6033 | 0.1338
113 40.7536 | 0.1171 | 40.6074 | 0.1004 | 40.7285 | 0.1004
024 49.2765 | 0.0836 | 49.1581 0.0669 | 49.2681 0.2342
116 53.7524 | 0.1171 | 53.5865 0.1506 | 53.7335 | 0.0836
018 571825 | 0.2676 | 56.9567 | 0.2676 | 57.1295 | 0.3346
214 62.2100 | 0.1338 | 62.1317 | 0.1338 | 62.1895 | 0.1673
300 63.8597 | 0.1004 | 63.7272 | 0.0836 | 63.8203 | 0.1338

Seperti terlihat pada Gambar 3 dan Tabel 2, dapat diamati bahwa nilai FWHM pada hkl(10s) untuk ketiga
variasi suhu sinter (1100, 1200, dan 1300 °C) masing-masing sebesar 0,1171° 0,1004°; dan 0,1338°. Adanya
pelebaran puncak hklaos pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C tersebut diduga disebabkan oleh peningkatan
intensitas background dan penurunan intensitas difraksi akibat fenomena TDS, dimana FWHM untuk variasi
suhu sinter 1100 dan 1300 °C memiliki nilai yang lebih besar dibandingkan dengan nilai FWHM pada suhu
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sinter 1200 °C. Dengan demikian, peristiwa penurunan intensitas difraksi dan pelebaran puncak pada variasi
suhu sinter 1100 dan 1300 °C tersebut mengindikasikan terjadinya fenomena TDS pada keramik MTC005
dengan variasi suhu sinter 1100 dan 1300 °C.

Selanjutnya, data perubahan vibrasi termal atom seiring dengan meningkatnya suhu sinter dapat
diperoleh melalui analisis kuantitatif menggunakan metode Rietveld, dimana terjadi perubahan nilai vibrasi
termal atom (parameter B) pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C dari nilai normal (teoritik) yaitu 0,60 yang
ditunjukkan pada Tabel 3 berikut.

Tabel 3. Perubahan nilai vibrasi termal atom-atom (B) fasa MgTiOs berdasarkan hasil Refinement

Nilai teoritik Para}r:let.er B l?erdasarkan AB
Parameter B Atom asil Refinemnent
pada Rietica Suhu Sinter (°C) Suhu Sinter (°C)
1100 1200 1300 1100 1200 1300
Mg 6,687 0,600 7,843 6,087 0 7,243
0.600 Ti 2,079 0,600 2,300 1,479 0 1,700
’ Cr 0,600 0,600 0,600 0 0 0
@) 2,270 0,600 7,737 1,670 0 7,137

Seperti terlihat pada Tabel 3, terjadi perubahan nilai vibrasi termal atom (AB) dari nilai teoritiknya yaitu
pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C. Sedangkan nilai B berdasarkan hasil refinement pada suhu sinter 1200 °C
tidak mengalami perubahan dari nilai teoritiknya, artinya AB bernilai nol. Dengan demikian, data perubahan
vibrasi termal atom tersebut mengindikasikan terjadinya fenomena TDS pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C.

Sebagaimana yang telah dijelaskan sebelumnya, perubahan vibrasi termal atom seiring dengan
meningkatnya suhu sinter mengakibatkan terjadinya penurunan periodisitas kisi. Hal tersebut ditandai
dengan adanya ketidakteraturan atom (afomic disorder) yaitu perpindahan atom dari posisi setimbangnya [17],
[23] yang ditunjukkan pada Tabel 4.

Tabel 4. Posisi atom x, y, dan z pada MTC005 dengan variasi suhu sinter 1100, 1200, 1300 °C
waktu tahan 4 jam

Posisi Atom Teoritis Posisi Atom Eksperimen Selisih Pergeseran
(Data ICSD) (Hasil Refinement) Posisi Atom

x@A) | y@A) | z(4) Sif;‘;ﬁ‘}tc) x@A) | yA) | zA) | &x@) | ay (@A) | 2z(A)

1100 0,000 | 0,000 | 0,355 | 0,000 | 0,000 0,001
Mg | 0,000 | 0,000 | 0,356 | Mg 1200 0,000 | 0,000 | 0,356 | 0,000 | 0,000 0,000
1300 0,000 | 0,000 | 0,354 | 0,000 | 0,000 0,002
1100 0,000 | 0,000 | 0,144 | 0,000 | 0,000 0,001
Ti 1200 0,000 | 0,000 | 0,145 | 0,000 | 0,000 0,000
1300 0,000 | 0,000 | 0,144 | 0,000 | 0,000 0,001
1100 0,000 | 0,000 | 0,144 | 0,000 | 0,000 0,001
Cr 1200 0,000 | 0,000 | 0,145 | 0,000 | 0,000 0,000
1300 0,000 | 0,000 | 0,144 | 0,000 | 0,000 0,001
1100 0,312 | 0,019 | 0,245 | 0,004 | 0,002 0,001
O | 0316 | 0,021 | 0246 | O 1200 0,316 | 0,021 | 0,246 | 0,000 | 0,000 0,000
1300 0,311 | 0,020 | 0,244 | 0,005 | 0,001 0,002

Ti | 0,000 | 0,000 | 0,145

Seperti terlihat pada Tabel 4, hasil refinement tersebut menunjukkan bahwa terjadi perpindahan posisi
atom dari posisi setimbangnya (secara teoritis dari data ICSD). Hal tersebut dibuktikan dengan terjadinya
pergeseran posisi atom Mg, Ti, dan O terhadap sumbu kristal x, y, dan z pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C
dari posisi teoritiknya berdasarkan data ICSD. Sedangkan pada suhu sinter 1200 °C posisi atom-atom tersebut
tidak mengalami perubahan dari posisi setimbangnya, artinya Ax, Ay, dan Az bernilai nol. Berdasarkan data-
data pergeseran posisi atom tersebut semakin menguatkan dugaan terjadinya fenomena TDS pada MTC005
dengan suhu sinter 1100 dan 1300 °C. Akan tetapi, dibutuhkan penelitian lebih lanjut untuk mengetahui alasan
tidak ditemukannya fenomena TDS pada suhu sinter 1200 °C.
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Selain data-data diatas, Tabel 5 berikut merangkum output refinement pola XRD pada Gambar 2 berupa
data % berat, % molar, densitas atom, parameter kisi, dan volume sel satuan milik semua fasa yang telah

teridentifikasi.
Tabel 5. Output refinement pola XRD pada Gambar 2
S'uhu % % Densitas Parameter Kisi Volume Se_l
Sinter Fasa Berat Molar Atom (x102) nm Satuan (x 102)
(WY (gt/cm?) nm?
8273+ | 7752 + a=b 50,49 + 0,00
MgTiOs ’ ! 3,78 3064,52 + 0,03
& 6,87 6,48 c 138,79 + 0,00
1100 b 45,92 + 0,00
17,27 + | 22,48 + a= 9210,
TiOs / ¢ 3,99 623,51 + 0,06
2,63 3,44 c 29,57 + 0,00
89,42+ | 84,86+ a=b 50,52+ 0,00
MgeTiOs / / 3,81 3069,43 +0,10
8 0,72 0,69 c 138,87 + 0,00
1200 b 45,94 + 0,00
10,58 + | 15,14 + a= ,94 10,
TiO2 ¢ / 4,25 624,56 + 0,01
0,20 0,29 c 29,59 + 0,00
9656+ | 9124 + a=b 50,54 + 0,00
MgeTiOs ¢ ¢ 3,85 3073,93 + 0,03
& 3,48 3,40 c 138,89 + 0,00
a=b 45,96 + 0,00
1300 | o, | 1AOE 10042 F o, 625,14 + 0,03
0,16 0,01 c 29,60 + 0,00
2,34 + 8,72 + L
MgO 0,35 130 3,60 a=b=c 42,02 +0,03 742,24 + 0,26

Seperti terlihat pada Tabel 5, terjadi peningkatan %berat dan %molar milik fasa MgTiOs dari keramik
MTCO005 yang disinter pada suhu 1100, 1200, dan 1300 °C dengan waktu tahan 4 jam. Hal tersebut ditunjukkan
dengan nilai parameter %berat dan %molar masing-masing adalah sebesar 82,73% dan 77,52% (1100 °C),
kemudian meningkat seiring kenaikan suhu sinter yaitu 89,42% dan 84,86% (1200 °C) serta 96,56% dan 91,24 %
(1300 °C), sehingga nilai parameter %berat dan %molar milik fasa TiO2 semakin menurun seiring dengan
semakin tingginya suhu sinter. Apabila ditinjau dari nilai %berat dan %molar dari fasa MgTiOs, maka dapat
diketahui bahwa pada suhu sinter 1300 °C nilai kedua parameter tersebut paling besar dan dapat dikatakan
sebagai suhu optimal pembentukan fasa MgTiOs pada penelitian ini. Namun, nilai %molar tersebut lebih
rendah 5,08% dari sampel (Mgo,95Zno5)TiOs yang dilaporkan oleh [3] dengan menggunakan metode sintesis
serbuk dan fabrikasi keramik yang sama, dimana sampel keramik yang disinter pada suhu 1300 °C
menghasilkan fasa MgTiOs dengan %molar sebesar 96,32%. Hal tersebut dimungkinkan ada kaitannya
dengan tingkat kemiripan jari-jari ion dopan dan ion host. Dalam hal ini, kemiripan antara jari-jari ion Cr#*
(0,055 nm) dan ion Ti** (0,061 nm) (pada penelitian ini) lebih rendah daripada kemiripan jari-jari ion Zn?* (0,074
nm) dan ion Mg?* (0,072 nm) (pada penelitian [3]) [24].

Trend yang sama ditunjukkan oleh nilai densitas atom milik fasa MgTiOs, dimana naiknya suhu sinter
dapat meningkatkan densitas atom dari 3,78 g/cm? (1100 °C) menjadi 3,81 g/cm? (1200 °C) dan 3,85 g/cm3
(1300 °C). Selain itu, data parameter kisi dan volume sel satuan juga memiliki trend yang sama, dimana
peningkatan parameter kisi dan volume sel satuan dipengaruhi oleh semakin meningkatnya suhu sinter. Data
volume sel satuan dari fasa MgTiOs; mengalami kenaikan dari 3064,52x 1072 + 0,03 nm (1100 °C) menjadi
3069,43x 1072 £ 0,10 nm (1200 °C) dan 3073,93 x 1072 + 0,03 nm (1300 °C). Trend tersebut juga didukung oleh
trend yang sama pada data parameter kisi (a=b, c), dimana parameter kisi milik fasa MgTiOs meningkat seiring
dengan bertambahnya suhu sinter, yaitu daria = b = (50,49 £ 0,00) x 10-2 nm dan ¢ = (138,79 + 0,00) x 102 nm
(suhu sinter 1100 °C), a = b = (50,52 + 0,00) x 10-2 nm dan ¢ = (138,87 + 0,00) x 102 nm (suhu sinter 1200 °C),
hingga a = b = (50,54 + 0,00) x 102 nm dan c = (138,89 + 0,00) x 102 nm (suhu sinter 1300 °C).

Dengan demikian, dapat diamati bahwa fenomena TDS yang teridentifikasi pada suhu sinter 1100 dan
1300 °C ternyata tidak berpengaruh pada karakteristik %berat, %molar, densitas atom, parameter kisi, dan
volume sel satuan (struktur) MTCO005. Hal tersebut diduga disebabkan karena fenomena TDS hanya terjadi
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secara lokal yaitu pada posisi 26 = 15,00-28,50° dan 52,50-70,00° (1100 °C) serta pada posisi 26 = 38,50-49,00°
(1300 °C).

IV. PENUTUP

A. Simpulan

Fabrikasi keramik MTCO005 telah berhasil dilakukan dengan variasi suhu sinter 1100, 1200, dan 1300 °C
selama 4 jam. Ketiga variasi suhu sinter tersebut menghasilkan struktur yang terdiri dari fasa utama MgTiOs
dengan disertai kehadiran fasa TiO> rutile dan MgO (ditemukan pada suhu sinter 1300 °C). Fenomena thermal
diffuse scattering (TDS) diduga terjadi pada suhu sinter 1100 dan 1300 °C. Hasil penghalusan Rietveld
menunjukkan bahwa vibrasi termal atom (AB) telah berubah dari nilai default-nya (0,600, pada perangat lunak
Rietica). Sebagai contoh pada suhu sinter 1300 °C, AB untuk masing-masing atom Mg, Ti, Cr, dan O = 7,243;
1,700; 0; dan 7,137. Demikian juga, posisi atom terhadap sumbu kristal x, y, dan z telah berubah dari posisi
setimbangnya (berdasarkan data ICSD No. 65794), yaitu Ax=0; Ay=0; Az=0,002 A (Mg); Ax=0; Ay=0; Az=0,001 A
(Ti = Cr); dan Ax=0,005; Ay=0,001; Az=0,002 A (O). Dampak dari perubahan AB dan A(x,y,z) pada kedua suhu
sinter tersebut ditunjukkan dengan menurunnya intensitas difraksi utama milik MgTiOs pada hklio4, yaitu
Ipragg (1100°c)=613,54 cts, Ipragg (1200°c)=945,33 cts, dan Ig,qg4 (1300 °c)=610,43 cts sehingga mengakibatkan
meningkatnya intensitas background. Di samping itu, posisi puncak hklios mengalami pergeseran menuju 26
yang lebih besar. Penurunan intensitas difraksi juga ditengarai dengan pelebaran puncak difraksi (FWHM) =
0,1171° (1100 °C); 0,1004° (1200 °C); dan 0,1338° (1300 °C). Penyebab ketiadaan perubahan AB dan A(x,y,z) pada
suhu 1200 °C belum dapat diketahui. Namun demikian, fenomena TDS yang teridentifikasi pada suhu sinter
1100 dan 1300 °C tersebut tampaknya tidak berpengaruh pada karakteristik struktur MTC005.

B. Saran
Perlu dilakukan penelitian lebih lanjut untuk mengetahui alasan tidak ditemukannya fenomena TDS
pada suhu sinter 1200 °C.
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