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ABSTRAK

Nama . Syahril
Program Studi :  FisskaMurni dan Terapan
Judul Tesis . Studi Spektroskopi Impedansi Barium Titanat

Pada Temperatur Tinggi

Telah dilakukan penelitian tentang sifat ferroelektrik pada material PTC dan

BaTiO3z; dengan menggunakan metode spektroskopi impedansi pada temperatur
tinggi dengan kisaran antara 25 °C sampai 425 °C. Sampel BaTiO; telah
disintering pada temperatur 1200 °C selama 0,5 jam,2 jam, dan 4 jam.
Transformasi fase dari material ini dianalisis dari grafik resistansi dan
konduktivitas sebagai fungsi temperatur. Sedangkan data impedansi disgjikan
dalam Nyquist plot dan Bode plot digunakan untuk mengidentifikasi rangkaian
ekivalen dan parameter sirkuit padatemperatur yang berbeda-beda. Pada semua
sampel terjadi kenaikkan nilai resistansi secara drastis mencapai tiga orde, yang
menunjukkan efek PTC pada material ini. Perbedaan waktu sintering
memberikan pengaruh yang signifikan terhadap temperatur transis material
BaTiO3 dari fase ferroelektrik ke paraglektrik. Analisis Nyiquist menunjukkan
bahwa semakin lama waktu sintering terjadi penurunan yang signifikan terhadap
nilai resitansi dari material ini. Hasil fitting rangkaian ekivalen dengan program
ZssmWin 3.10 menunjukkan bahwa ukuran grain, grain boundary, interface dan
kontak memberikan kontribusi  terhadap sifat listrik dari material ini.
Konduktivitas ac bulk sebagal fungs temperatur dan frekuens juga telah
diteliti, Dengan persamaan Arrhenius diperoleh nilai energi aktivas untuk
konduktivitas ac BaTiOz; adalah 0,44 eV untuk proses relaksasi pertama, dan
0,072 eV untuk proses relaksasi kedua.

Kata kunci: BaTiOg, spektroskopi, Nyiquist plot, Bode plot, energi aktivasi.
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ABSTRACT

Name . Syahril
Study Program . Pureand Applied Physic
Title . Impedance Spectroscopy Study of BaTiOs

at High Temperature

Investigation to electrical property of ferroelectric PTC and BaTiO3 materials
have been done toward by impedance spectrocopy method in high temperature
with temperature range 25°C-425 °C. BaTiO3; samples were sintered a temperature
1200 °C, each for 0,5 hour, 2 hours, and 4 hours. Phase transformation of these
materials is analysed from the graphs of resistance and conductivity as a function
of temperature. While the impedance data presented in the Nyquist plot and Bode
plot is used to identify the equivalent circuit and circuit parameters at different
temperatures. All samples show drastically increase in the resistance value up to
three(3) orde, that give rise to the PTC effect of these materials. The effect of
sintering time results significant changes in the transition temperature of BaTiOs
from ferroelectric to paraelectric phase. From Nyquist plot analysis shows that
increasing in sintering time result in decreasing the resistance values of materials
significantly. Thefitting results of the equivaent circuits by using Zssmwin 3.10
suggest that the grain size, the grain boundary, interfaces and contacts contribute
to the electrical properties of these materials. Bulk a.c conductivity as a function
of temperature and frequency have also been studied. By using Arrhenius relation
the values of activation energy for a.c conductivity of BaTiOsis 0.44 eV and 0.72
eV for the first and the second relaxation process.

Key word: BaTiOs, impedance spectroscopy, Nyquist plot, Bode plot, activation
energy.
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BAB |
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang Masalah

Sgak penemuan keramik ferroelektrik BaTliO3 yang mempunyai

permitivitas tinggi pada tahun 1943, keramik barbasis barium titanat ini diteliti
lebih luas dalam industri elektronik. Salah satu aplikasi yang paling penting pada
keramik berbasis BaTiO3 adalah kapasitor. Bahan ini mendapat perhatian karena
banyak manfaatnya; diantaranya sebagai bahan kapasitor, pembatas arus listrik,
dan pemanas dengan temperatur konstan, karena memilki sifat konstanta dielektrk
dan ferroel ektrik yang tinggi.
Penelitian pada BaTliO3 terus berlanjut segalan dengan perkembangan
penelitian material Barium Titanat (BaTiO3) yakni dengan diketemukannya
berbagai sifat menarik di antaranya adalah bahan ini sangat praktis karena sifat
kimia dan mekaniknya sangat stabil, memiliki perilaku ferroelektrik pada
temperatur ruang sampai dengan 120°C [1]. Barium Titanat merupakan bahan
ferroelektrik yang termasuk ke dalam kategori perovskite. Bahan yang termasuk
ke dalam kategori perovskite banyak diantaranya mengandung unsur Titanat yang
banyak digunakan dalam berbagai macam aplikasi elektrokeramik, umumnya
memiliki nilai konstanta dielektrik yang tinggi dan banyak dimanfaatkan secara
luas untuk pembuatan komponen elektronik seperti Multilayer Capacitors
(MLCs), PTC termistor, piezoelektrik transducer,dan beragam peralatan elektro-
optik [2].

Pada peneliti terdahulu sudah diketahui bahwa pengaruh temperatur
sintering dan anealing dapat mengubah ukuran grain dari BaTiO3 yang dapat
mempengaruhi mekanisme konduksi dalam material ini. Karena itu pada
penelitian kali ini penulis ingin melanjutkan penelitian tersebut untuk mengetahui
efek perubahan kenaikkan temperatu terhadap impedansi, konduktivitas dari
materia ini yang diselidiki dengan metode spektroskopi impedansi pada kisaran

temperature antara 25°C sampai 425°C .
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1.2 Batasan M asalah

Pada penelitian ini penulis mempelgari sifat-sifat listrik pada bahan
ferroelektrik BaTiO3 dalam frekuensi dan temperatur yang bervarias antara 25 °C
-425 °C . Dengan impedansi spektrokopi akan diselidiki respon material BaTiO3
ini terhadap perubahan kenaikkan temperatur  dibawah arus bolak-balik.
Kemudian data impedansi yang diperoleh dari hasil eksperimen akan diplot pada
bidang komplek, sehingga diperoleh Nyquist diagram pada temperatur yang
berbeda-beda. Dari tiap-tiap tipe plot dapat diketahui rangkain equivalen yang
dapat memberikan input penting pada aplikas perangkat. Selanjutnya data
konduktivitas a.c sampel yang diperoleh akan dipelgari untuk memperkirakan

energi aktivasi untuk proses konduksi.

1.3 Tujuan Penelitian

Adapun tujuan penelitian ini adalah mempelajari :

1. Pengaruh perubahan kenaikkan temperatur terhadap , impedasi, reistang,
dan konduktivitas dari keramik BaTiO3 dengan impedans spektroskopi
pada temperatur tinggi dengan kisaran 25 °C sampai 425 °C.

2. Mekanisme konduktivitas dalam keramik BaTiO3 selama perubahan fase.

3. Waktu relaksasi dari keramik BaTiO3 setelah perubahan fase

4. Menentukan energi aktivasi dari konduktivitas a.c BaTiO3 terhadap lgju

pemanasan.
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BAB I1
STUDI LITERATUR

2.1 Feroelektrisitas

Kristal ferroelektrik memperlihatkan momen dipole listrik tanpa adanya
medan listrik (diluar medan listrik). Pada feroelektrik pusat muatan positif dari
kristal tidak bertepatan dengan pusat muatan negative. Kurva polarisasi versus
medan listrik pada Kristal ferroelektrik memperlihatkan sebuah histerisis loop.
Kristal dielektrik normal biasanya tidak memperlihatkan histerisis yang signifikan
ketika medan listrik dinaikkan atau kemudian dibalik secara perlahan.
Ferroelektrisitas biasanya hilang diatas temperature tertentu yang disebut
temperature transisi, diatas temperature transisi tersebut krital sudah menjadi
parael ektrik[3].

2.2 Didektrik

Dielektrik dan isolator dapat didefinisikan sebagai material yang memiliki
resistivitas listrik yang tinggi. Dielektrik yang baik tentu sgja isolator yang baik,
namun isolator yang baik, belum tentu dielektrik yang baik [4]. Isolator yang baik
memiliki nilal resistansi yang tinggi sedangkan dielektrik yang baik memiliki nilai
konstanta dielektrik yang tinggi dan tidak bergantung pada frekuensi medan listrik
[5]. Udara merupakan isolator yang baik tetapi udara memiliki konstata dielektrik
yang rendah (k=1). Barium Titanate dengan rumus kimia BaTiO; merupakan
salah satu contoh bahan dielektrik yang baik dan luas aplikasinya karena bahan ini
memiliki konstanta dielektrik yang tinggi (k>>1) sehingga dapat diaplikasikan
sebagal kapasitor.

Material-material dielektrik tidak menghantarkan arus listrik. Namun
demikian, material-material tersebut tidak sepenuhnya inert terhadap medan
listrik. Elektron (muatan negatif) dan nukleus-nukleus atom yang mengandung
proton (muatan positif) akan menggeser posisinya sebagai tanggapan terhadap
medan listrik. Sebagal contoh, posis rata-rata elektron akan terletak pada sisi
atom yang lebih dekat kepada elektroda positif, sementara nukleus atomiknya
sendiri, yang mengandung proton, akan sedikit bergeser ke arah elektroda negatif
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(Gambar-2.1). Satu sistem muatan positif dan muatan negatif yang saling bergeser
ini disebut sebagai momen dipol listrik. Sedangkan kumpulan dari sistem ini
didalam satu unit volume disebut sebagai polarisasi, sehingga polarisasi dapat
didefinisikan sebagai jumlah total momen dipol listrik per-satuan volume. Jika
diberikan medan AC, maka muatan-muatan internal ini akan bergeser maju-

mundur selaras dengan frekuensi medan listrik AC yang diberikan [2].

i O Momen dipol listrik, u =Qd (2-1)

d d

_|_ g . Polarisasi, P =ZTQ (2-2)
Gambar-2.1. Muatan positif dan muatan negatif yang saling bergeser
membentuk sistem momen dipol listrik

—

b larisesi - molekul didal e e

Gambar-2.2. Polarisasi  molekul didalam +0 HEEERED_,
|

bahan dielektrik yang diberi medan listrik.

Elektron-elektron didalam molekul bergeser CHEHED

kearah muatan positif plat [5] | (DD
— —

‘.I eI

= DCEC Dp

N e e e
Madan Listrik EI
T TN

VL

Maolekul terpolarisasi

Konstanta dielektrik diukur oleh k, melalui hubungan C=kC,, yang

merupakan ukuran kemampuan suatu bahan dapat mengumpulkan flux
elektrostatis (garis-garis medan elektrostatis). Konstanta dielektrik ini juga
dikenal sebagai permitivitas statis.

Dengan meletakkan bahan dielektrik (Gambar-2.2) diantara plat sejajar
kapasitor akan menyebabkan adanya penambahan kapasitans yang sebanding
dengan k (permitivitas relatif material) yang dalam perumusannya dinyatakan
sebagai :
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ke A
- d
€ merupakan permitivitas ruang hampa, A adalah luasan yang diliputi oleh plat

C (2.3)

kapasitor, dan d adalah jarak diantara plat-plat kapasitor.

Penambahan kapasitansi ini disebabkan oleh medan listrik memolarisasi
muatan yang terikat didalam bahan dielektrik, hal ini menghasilkan konsentrasi
muatan dipermukaan kapasitor sehingga menciptakan medan listrik yang
berlawanan dengan medan listrik luar. Oleh karena itu dengan adanya bahan
dielektrik ini akan menambah potensial listrik pada kapasitor [5].

2.3 BARIUM-TITANAT DAN APLIKASINYA

2.3.1 BARIUM TITANAT (BaTiOg3)

Barium-Titanate dengan rumus kimia BaTiO; merupakan material
ferroelektrik yang paling luas pemanfaatannya dan bahkan sgjak enam puluh
tahun setelah penemuannya, materia ini merupakan keramik dielektrik multi-lapis
yang sangat penting. BaTiO3 ditemukan selama perang dunia |l pada tahun 1941
dan 1944 di Amerika, Rusia dan Jepang. Setidaknya di Amerika, penelitian
BaTiOs dipercepat karena alasan perang. Pada waktu itu, kebanyakan kapasitor
menggunakan mika. Awal mulanyaditeliti bahwa, pendopingan TiO, dengan BaO
akan menghasilkan material keramik dengan permitivitas dielektrik yang lebih
tinggi [1]. Besarnya permitivitas dielektrik yang dihasilkan mencapal sepuluh kali
lebih besar dibandingkan keramik lain yang diketahui pada saat itu, seperti TiO,
(er=110).

Perjalanan untuk mengerti keanehan dielektrik didalam keramik BaO-TiO;
tetap berlanjut, dan di tahun 1945 dan 1946, Von Hippel (USA), dan Wul dengan
Goldman (Rusia) mendemonstrasikan saklar ferroelektrik dari keramik BaO-TiO..
Penemuan ferroelektrisitas pada keramik BaO-TiO, adalah luar biasa penting.
BaTiO3; merupakan anggota dari keluarga perovskite yang berbasis pada mineral
CaTiO3; (Gambar-2.3), seperti yang diperkirakan dari prinsip dasar kimia kristal
yang digambarkan lebih awal oleh Goldschmidt (1926). Gambaran detall pertama
kali dari struktur kristal BaTiOs fase ferroelektrik di temperatur tinggi diusulkan
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oleh Helen D. Megaw (1945) di United Kingdom dan dikonfirmasikan segera
setel ah pekerjaan yang dilakukan oleh Miyake dan Ueda (1946) [1].

Gambar-2.3. Struktur dasar dari perovskite BaTiOs; dengan ion Ba terletakdi
tengah-tengah sel dan ion Ti didalam oktahedra oksigen [1].

Pemahaman yang lebih balk akan perilaku transisi fasa datang dari
penumbuhan kristal BaTiOs. Kristal yang pertama kali dibuat pada tahun 1947
ukurannya kecil, kemudian di tahun 1954, Remeika membuat kristal yang lebih
besar sehingga memungkinkan para ilmuwan ferroelektrik untuk memperluas
pemahaman mendasar tentang anisotropi dielektrik, saklar domain, dan elektro-
optik serta sifat elektromekanik dari ferroelektrik BaTliOs. Barium-Titanate
merupakan pizoelektrik keramik yang pertama kali dikembangkan dan bahkan
hingga saat ini masih luas penggunaannya [4] dan material ini dikenal dalam
aplikas kapasitor.

Demikian pula halnya yang terjadi didalam material dielektrik BaTiOs
yang diberi medan listrik, ion-ion Oksigen akan bergeser kearah elektroda positif

sementara ion-ion Titanium kearah el ektroda negatif (Gambar-2.4).
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+2 .
. - Ba " Barium

d % r91 O- Ti™ Titanium
—l— . . - 0? Oxygen

(a) (b)

Gambar-2.4. Tetragonal BaTiOs. (8) Diatas temperatur 120°C, BaTiOs berstruktur
kubik. (b) Dibawah temperatur tersebut ion-ion bergeser ke sudut ion-ion Ba*".
Karenaion-ion Ti dan O bergeser ke arah berlawanan, maka pusat muatan positif
dan negatif tidak sama. Sehingga unit selnya menjadi tidak kubik [4]

Dimensi kristalografi kisi Barium-Titanate berubah ketika temperatur
berubah. Skema perubahan pada kis ini ditunjukkan oleh Gambar-2.5. Ha ini
disebabkan oleh adanya pergeseran pada oktahedra TiOgs. Adanya penyimpangan
oktahedra yang terkopel bersama, menghasilkan polarisasi spontan yang sangat
besar, sehingga memberikan konstanta dielekirik yang besar, seperti yang
ditunjukkan oleh Gambar-2.6.

4.04 T T T T
4.03F
= .
E 4.01 Yrolome
g .ol
R I | I — =
[ a0 pERECS—
5 Orthorhombic
nhi 99} Rhombo-
hedrzl Tetrzgonal
1.98
1.0M : ; ' ' .
=150 =100 50 0 k11 100 150

Temperatur (celcius)

Gambar-2.5. Parameter kisi dari BaTiO3 sebagai fungsi temperatur [1]
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Gambar-2.6. Struktur kristal dan penyimpangan kisi pada unit sel BaTiOs,
menunjukkan arah polarisas spontan, konstanta dielektrik resultan ¢ vs
temperatur. Subskrip a dan ¢ menunjukkan orientasi sggar dan tegak
lurus pada sumbu tetragonal. Temperatur transisi untuk BaTiOs; murni
adalah -90, 15, dan 135°C [6]

Didalam Gambar-2.5 kita dapat melihat bahwa diatas temperatur 120°C,
yakni pada titik Curie T, keramik Barium-Titanate adalah berstruktur kubik
isotropik. Atom-atom Ti semuanya berada dalam posisi setimbang ditengah-
tengah pusat oktahedranya. Pergeseran atom Ti yang disebabkan oleh medan
listrik luar sehingga dapat mengubah struktur yang pada akhirnya menghasilkan
dipole-dipole listrik. Sebagai contohnya, ketika temperatur dibawah temperatur
Curie, struktur oktahedra berubah dari simetri kubik menuju simetri tetrahedral
dan posisi ion titanium menjadi tidak lagi diposisi tengah-tengah terkait dengan
dipolelistrik permanen. Selama temperatur berubah, dimensi kristalografi berubah
pula yang menyebabkan terjadinya pergeseran oktahedra sehingga menghasilkan
oktahedra menjadi berpasang-pasangan secara bersama. Hal ini memberikan
polarisasi spontan yang sangat besar sehingga membuat konstanta dielektrik
menjadi besar pula. Kesensitifan fluktuasi kristalografi terhadap temperatur ini
diperlihatkan di dalam Gambar-2.7.
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Gambar-2.7.Perubahan kristalografi BaTiO3; sebagai akibat dari perubahan temperatur [2]

Karakteristik dielektrik BaTiOs; terhadap temperatur, kuat medan listrik,
frekuensi dan waktu (usia) adalah juga sangat bergantung pada substitusi sgfumlah
kecil ion-ion lainnya, pada mikrostruktur, dan khususnya pada ukuran grain yang
kecil [2], karena ukuran grain juga turut memengaruhi transisi fasa pada BaTiOs
(Gambar-2.8). Dikarenakan pentingnya mekanisme grain, oleh karena itu didalam
tugas akhir ini penulis mempelgari tentang bagaimana pengaruh ukuran grain
pada spektroskopi impedansi bahan BaTiOs.
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Gambar-2.8. Variasi ukuran grain yang berakibat pada perilaku transisidari  Barium-

Titanate murni [1]
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2.3.2 APLIKASI BARIUM TITANATE

A. Positive Temperature Coefficient Resistansi Ther mistor

Positif temperatur koefisien reistans theristor (PTCR Thermistor) adalah
salah satu keramik yang nilai hambatan listriknya bertambah dengan drasitis pada
temperatur tertentu, keistimewaan ini membuat keramik ini menjadi idola untuk
diteliti dan diaplikasikan pada bidang teknik listrik dan elektronik moderen .

PTCR thermistor adalah resistor dari bahan semi konduktor yang sensitif
terhadap thermal. Nilai hambatannya naik pesat dengan peningkatan temperatur
setelah temperatur tertentu yang disebut temperatur referensi. Positif temperatur
koefisien yang naik pesat diatas temperatur referensi dinamakan PTCR thermistor
[7].

Material PTC thermistor dibuat dengan jalan mendopping polikristalin
keramik BaTiO3 sebagai basis . Pendopingan ini berakibat pada munculnya suatu
resistor yang bersifat non-linear dan dikenal sebagai Positive Temperature
Coefficients Resistors thermistor (PTCR thermistor ). Fenomena ini melibatkan
kenaikan resistivitas pada temperatur transisi Curie di 125°C. Gambaran skema
dari fenomena PTCR ini ditunjukkan oleh Gambar-2.9. Sifat semikonduktor
sangat kuat dipengaruhi oleh transis ferroelektrik. Besarnya perubahan
resistivitas pada termistor PTCR BaTliO3; yang dicapai saat ini adalah hingga 6-7
orde. Fenomena ini hanya teramati didadlam BaTiOs; polikristalin, dengan
polarisasi spontan dari domain-domain ferroelektrik membatasi lengkungan-kurva

sehingga transport elektronik melintasi batas grain (grain boundary) [1].
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Gambar-2.9. Anomali konduktivitas didalam keramik BaTiOs;, yang menunjukkan efek
PTCI[1]

Ferroelektrik diatas temperatur Curie, konstanta dielektrik dan polarisasi
turun secara drastis menyebabkan pertumbuhan potensial barrier dan reistans.
Dalam daerah temperatur tertentu diatas temperatur Curie (Tc) hambatan dari
PTCR thermistor meningkat secara eksponensial. Melebihi batas range positif
temperatur koefisien [, jumlah pembawa muatan bebas meningkat oleh aktivasi
thermal. Hambatan kemudian berkurang secara drastis menujnjukkan karateristik
dari tipe Negative Temperature coefficient (NTC) dari semikonduktor. Resistansi
PTC terdiri dari reistansi grain dan resistansi grain boundary dan reistansi grain

boundary sangat bergantung pada temperatur [ 7].

Rpre = Rgrain ¥ Rgrain buondary (24)

Didalam aplikasinya, PTC digunakan pada berbaga jenis rangkaian
elektronik seperti saklar atau pemanas temperatur konstan. Disamping itu, aplikasi
PTC termistor juga sebagai pengukur/ pendeteksi/ pengontrol dari temperatur atau
parameter-parameter yang terkait dengan temperatur. Oleh karena materia ini
memiliki koefisien temperatur resistansi yang tinggi disekitar titik Curie dan
kemampuan membatasi-diri, sehingga material ini sangat berguna untuk aplikasi
sensor. Didalam Tabel-2.1 diperlihatkan pembagian aplikasi BaTiOs.

Positive Temperature Coefficient of Resistance (PTCR) dapat
diklasifikasikan sebagal resistor temperatur kritis karena koefisien positif yang
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terkait dengan titik Curie ferroelektrik. Pada kenyataannya, material-material
PTCR dapat dibagi kedalam empat grup; komposit polimer, komposit keramik,
senyawa V.03 dan senyawa berbasis BaTiOsz (BaSrTiOs, BaPbTiOs...). Setelah
didoping dengan donor-donor trivalen (contohnya: La, Sc, Y) yang menggantikan
Ba™ atau dengan donor-donor pentavalen (contohnya: Sb, Nb, Ta) yang
menggantikan Ti**, maka BaTliO; menjadi bersifat semikonduktif yang
menunjukkan efek PTCR seperti yang ditunjukkan oleh Gambar-2.9. Disamping
memperlihatkan efek PTCR, pendopingan BaTiO3z; dengan senyawa SrTiOz dapat
membentuk suatu sistem larutan padat yang biasa dikenal sebagai BST yakni
(Ba,Sr)TiO3 dimanatemperatur kritis dari BaTiOg dapat digeser-geser [4].

B. Aplikas PTCR

Aplikasi PTCR ada tiga kelompok yaitu pembatas arus, pemanas pada
temperatur konstan, dan sensor termal. Pada pembatas arus PTCR berfuns
sebagal penipis arus yang biasanya dipasang pada fuse, TV berwarna, display
komputer, dan starter motor. Pada pemanas temperatur konstan PTCR berfungsi
untuk menghambat penurunan dan kenaikkan temperatur, sehingga temperatur
sistem menjadi konstan, biasanya dipakai pada mosquito-killer, hair drier, dan
pemanas pada mobil dan kereta api. Sedangkan pada pada termal sensor PTCR
berfungsi sebagai sakelar automatis[2].

C. Kapasitor Keramik Multilapis (MLCs)

Kapasitor multi-lapis (MLC), diproduks lebih dari 30 unit setiap
tahunnya, melebihi ferroelektrik lain [6]. MLC terdiri dari |apisan-lapisan material
dielektrik dan logam elektroda, seperti yang diperlihatkan olen Gambar-2.10.
Alasan untuk konfigurasi seperti ini ialah untuk memperkecil ukuran kapasitor.

Kapasitansi dirumuskan seperti pada Pers-2.1, oleh sebab itu nilai
kapasitansi akan bertambah dengan bertambahnya luas dan berkurangnya
ketebalan. MLC biasanya terdiri dari 100 lapisan tipis dengan ketebalan material
dielektriknya 10-35 pm.
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Gambar-2.10. Skema kapasitor multi-lapis konvensional [5].

Material-material dielektrik yang digunakan didalam kapasitor |apis-
banyak harus memenuhi beberapa syarat sifat listrik. Diantaranya adalah
permitivitas dielektrik yang tinggi dengan kebergantungan temperatur yang
rendah, hal ini dibutuhkan untuk aplikass MLC pada range-temperatur yang luas.
Keramik berbasis BaTiO; memperlihatkan permitivitas dielektrik yang tinggi,
akan tetapi permitivitas dielektrik BaTiOz memiliki kebergantungan terhadap
temperatur dan mencapal maksimum pada titik Curie (Gambar-2.11). Meskipun
titik Curie dapat digeser hingga ke temperatur kamar melalui substitusi parsial
dari Ba atau Ti, permitivitas dielektrik keramik BaTiOs; juga bergantung pada

ukuran grain material.
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Gambar-2.11. Kebergantungan Konstanta dielektrik (1 kHz) BaTiOs; terhadap
temperatur pada A (ukuran grain 1-mikrometer) dan B (ukuran grain 50-
mikrometer) [6].
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2.4 Hasll pendlitian sebelumnya

2.4.1 Nilai Parameter Kisi

Hasil penelitian terdahulu menunjukkan bahwa waktu sintering yang
berbeda-beda tidak memberikan perbedaan nilai parameter kisi yang signifikan,
sehingga dapat dikatakan bahwa variasi waktu sinter tidak memengaruhi nilai
parameter kisi pada bahan. Nilai parameter kisi pada perubahan waktu sintering
ini diperlihatkan didalam Tabel-2.1 [4].

Tabel-4 5. nilai parameter kisi pada sintering 1200 C

FParameter kisi  12-30mnt £ 1200-2 s 1200-4|

a (A 3.9945 3.9974 39878
c i 4 0258 4 0243 40179

2.4.2 Grafik XRD BaTiO3

Hasil XRD dari barium titanat yang telah disintering pada temperatur 1200
°C selama0,5 jam, 2 jam, dan 4 jam dapat dilihat seperti gambar-4.3 dibawah ini:
sintering 1200 C
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Gambar-2.12 Grafik hasil XRD pada temperatur 1200°C dengan variasi waktu sintering [4].
Sumber: Muhammad Dorris Caniago.
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Dari penelitian sebelumnya diperolen grafik hasil XRD untuk
BaTiO3yang disintering pada temperatur 1200 °C dengan berbagai variasi waktu
siterng seperti  gambar-2.12. Gambar memperlihatkan bahwa, semakin lama
temperatur sinter dari 30 menit hingga 4 jam waktu pemanasan diperoleh dergjat
kristalin yang semakin tinggi dengan diperlihatkannya nilai intensitas difraksi
yang tertinggi padawaktu 4 jam sintering[4].

2.4.3 Ukuran grain BaTiO3

Berdasarkan pengamatan hasil foto SEM (Gambar-2.13) diperoleh nilai
perkiraan ukuran grain dari BaTiO3 yang disitering padatemperatur 1200 °C deng
an berbagai variasi waktu sintering. Untuk BaTiO3 sintering 1200C selama 2 jam
ukuran grainnya sekitar 10 um dengan distribusi grain yang renggang, sementara
untuk BaTiO3 sintering 1200 °C  selama 30 menit belum dapat diketahui  ukuran
secara kasarnya, karena pada s12-30mnt terjadi keadaan dimana grain-grain, baru
mulai akan tercipta, dengan kata lain serbuk-serbuk barium titanat saling
menggabungkan diri untuk bertransisi menjadi butiran-butiran yang dalam hal ini
disebut sebagai grain.
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Gambar-2.13. foto SEM yang memperlihatkan ukuran grain pada (a)s12-30mnt
(b) s12-2j (c) s12-4j [4]. Sumber: Muhammad Dorris Caniago

Penggabungan serbuk barium titanat terlihat berdasarkan foto SEM
dimana grain-grain yang belum tumbuh secara sempurna. Sedangkan untuk
BaTiO3 yang disintering pada temperatur 1200°C selama 4 jam memiliki ukuran
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grain yang berkisar antara 10-20 um dengan distribusi ukuran grain antara yang

berukuran kecil dan besar yang tidak merata [4].

2.4 Spektroskopi Impedans

2.5.1 Nyiquist Plot

Konsep impedansi listrik pertama-kali diperkenalkan oleh Oliver
Heaviside pada tahun 1880 dan tak lama kemudian telah dikembangkan ke dalam
bentuk diagram vektor dengan representasi kompleks oleh A.E.Kennelly dan
C.P.Steinmets. Impedansi merupakan sebuah konsep yang lebih umum dari
resistansi, karena diperhitungkan juga mengenai perbedaan fase antara arus dan
tegangan. Oleh karena itu, impedansi dapat didefinisikan sebagai nilai resistansi
kompleks dari suatu rangkaian listrik sebagai respon terhadap tegangan listrik AC
yang diberikan pada rangaian tersebut [4].

Spektroskopi impedans merupakan perdatan analitik yang populer
didalam penelitian dan pengembangan ilmu material, karena aat ini memberikan
pengukuran listrik yang relatif sederhana secara otomatis dan hasilnya sering kali
dihubungkan dengan banyak variabel-variabel material yang kompleks: mulal dari
transport massa, |gju reaksi kimia, korosi, sifat dielektrik, cacat, mikrostruktur dan
pengaruh komposisi pada konduktansi dari zat padat [4]

Data impedansi eksperimen Z dapat diwakili oleh impedansi rangkaian
ekivalen (model rangkaian listrik) Z yang terdiri dari resistor-resistor ideal,
kapasitor-kapasitor ideal, boleh jadi juga induktansi-induktansi ideal, dan
kemungkinan variasi distribusi rangkaian. Untuk menjadi berguna, elemen-
elemen didalamn model ini harus memiliki dasar fisis dari sistem. Didalam
rangkaian tersebut, resistansi menyatakan aliran konduktif, dan resistor didalam
rangkaian dapat dianggap sebagai konduktivitas bulk dari material atau bahkan
mekanisme yang terkait dengan suatu elektroda. Sama juga halnya dengan
kapasitansi dan induktansi yang secara umum terkait dengan daerah-daerah

polarisasi muatan ruang dan proses adsorps serta elektrokristalisasi khusus pada
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suatu elektroda [4]. Didalam Tabel-2.2 diperlihatkan elemen-elemen listrik yang
umum dipakai didalam pemodelan rangkaian listrik ekivalen..

Tabel 2.2 Elemen rangkaian terhadap nilai impedansi [§] .

Circuit Element Impedance Equation

AAAAA Z=R+0j j=N

| | Z=0-j/nC o = 2nf
Z=0+)o L @ = 2nf

00000
R JoCR?

2= -
| i | T 1+0’CR  1+o’CR

Sumber: Basic EIS Princeton http://www.princetonappliedresearch.com

Disamping kelebihan yang dimiliki metode spektroskopi impedans,
metode ini juga memiliki kekurangan terutama yang terkait dengan adanya
kemungkinan interpretasi dua arti. Kesulitan terpenting dari analisa berdasarkan
rangkaian ekivalen adalah elemen-elemen rangkaian idea menggambarkan sifat
konstanta yang tak diinginkan. Bila keadaanya demikian, elemen-elemen
rangkaian ideal tidak cukup untuk menggambarkan suatu respon listrik. Oleh
karenanya, sering dijumpai impedansi eksperimen Z yang tidak dapat dimodelkan
dengan baik oleh impedansi rangkaian ekivalen yang hanya memiliki sejumlah
elemen-elemen yang terbatas. Untuk mengatasi kesulitan ini digunakan elemen-
elemen impedansi yang terdistribusi -contohnya, constant-phase elements (CPES)-
didalam rangkaian ekivalen, sehingga diperoleh fitting data impedansi yang lebih
baik.

Spektrum impedansi untuk material paramagnetik secara sederhana dapat
ditampilkan seperti pada gambar-2.15.
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N e

R Z'

{0
Gambar-2.14. Spektrum impedans yang sederhana (a) dan pemodelan rangkaian
parael RC tunggal yang bersesuaian (b).

Plot antara komponen rea dari impedansi Z' dan komponen imajiner Z"
menghasilkan suatu pola setengah lingkaran. Secara teoritis pola ini dapat
diekivalen dengan model rangkaian sederhana dari paralel R//C tunggal.
Pemodelan ini hanya berlaku untuk materia yang homogen secara el ektronis[ 9]

Impedansi Z untuk rangkaian tunggal R//C paralel dapa dinyatakan dengan

persamaan:
o - (2.5)
2= Tjerc % T
7 - B (2.6)
1+ (wRC)=
g @REC (2.7)
1+ (wR0)?

Persamaan (2.4) ini tersusun atas bagian real dan imgjiner. Bila bagian real
diplot pada sumbu-x dan bagian imajiner pada sumbu-y ke dalam sebuah grafik,
maka kita memperoleh “plot Nyquist” (Gambar-2.17) [9]. Pengukuran impedansi
yang dilakukan pada suatu bahan dalam tugas akhir ini bahan BaTiOz; dengan
frekuensi yang berbeda-beda, kemudian hasil pengukuran tersebut kita plot
kedalam plot Nyquist, sehingga diperoleh sebuah spektrum impedansi, metode
seperti inilah yang disebut sebagai metode spektroskopi impedansi (SI).

Plot Z' terhadap Z" dapat diwakili oleh model-model rangkaian ekivalen
yang ditampilkan dalam inset angka-angka. Setigp semisircle diwakili oleh
rangkaian paralel RC yang ekivalen dengan komponen individu dari material bulk
dan batas grain. Plot impedansi real terhadap impedans imajiner membentuk
semicircle tunggal mempresentasikan sifat elektronis dari material  bulk,

sedangkan yang menampilkan dua semicircle mempresentasikan prilaku dari
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material bulk dan batas grain [9]. Resistansi dari tiap-tiap elemen langsung
dihasilkan dari titik potong dengan sumbu X yaitu bagian real dari impedansi.
Kapasitans dapat dihitung dengan menggunakan persamaan:

wt=1 (2.8)

T=RC dan @ = 2@l  makapersamaan (2.7 ) dapat ditulis
@ R C =1, sehingga
oo 1 (2.9)
2nfR
Dimana f adalah frekuensi puncak atau frekuens relaksasi, dan t adalah waktu

relaksasi yang merupakan parameter penting karena nilainya hanya bergantung

pada sifat material tidak bergantung pada geometrinya [12].

2.5.2 Bode plot

Format bode plot memudahkan untuk menyelidiki nilai impedansi absolut (1Z1),
pergeseran fasa (®), dari suatu gejala impedansi sebagai fungs dari frekuensi.
Dikarenakan frekuensi muncul pada sumbu aksis, maka terlihat bagaimana
pengaruh impedansi bergantung terhadap frekuensi sebagaimana kasus dari
kapasitor [8].

10E-04
1.0C105 10E+03
100
g e 5 10E+02 -
= 10F+03 = 1.0E+01
a N g !

1.0E+02 TO0E+00 ¥ 0
10E+D1 1.02-01 —
t t t t =
. 1 1000

1 S
0.00001 001 10 10000 10000000
Fraquancy [Hz)

Fraquancy (Hz)

Gambar 2.15 Tampilan grafik Bode plot [8]
Sumber: Basic EIS Princeton http://www.princetonappliedresearch.com
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Gambar 2.16 Grafik frekuensi terhadap Perubahan sudut fasa
Sumber: Basic EIS Princeton http://www.princetonappliedresearch.com

Secara umum bode plot memberikan deskrips secara jelas dari suatu
sistem elektrokimia yang memiliki perilaku ketergantungan terhadap frekuensi, di
mananilal frekuensi muncul secara eksplisit.

Bode plot juga dapat memberikan informasi mengena interaksi
konduktivitas pada grain dan daerah batas grain terhadap perlakuan panas baik
secara self-heatin, sintering maupun secara annealing yang optimum dari bahan
yang diujikan. Mikrostruktur material terdiri dari grain dan grain boundary yang
merupakan mekanisme konduksi dalam material tersebut. Bagian yang tidak stabil
adalah grain boundary sehingga saat terjadi pemanasan bagian yang lebih
sensitive untuk merespon adalah daerah grain boundary ,disamping itu efek
pemanasan juga berpengaruh pada daerah frekuens rendah, sehingga disimpulkan
bahwa pada daerah frekuensi ini spetrum impedansi merupakan hasil dari
sumbangan konduksi loistrik pada grain boundary[9].

2.5.3 AnalisisImpedans

Bahan polikristalin biasanya menunjukkan efek grain dan batas grain
dengan konstanta waktu yang berbeda, mengarah ke dua suksesi semicirle. Dalam
hal ini kasus intercept kedua dari frekuensi tinggi setengah lingkaran sesuai
dengan properti bulk, dan frekuensi rendah setengah lingkaran sesuai dengan
properti batas grain. Sifat listrik sering diwakili dalam hal parameter seperti
konstanta dielektrik kompleks & ,impedansi kompleks Z , modulus listrik M,
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admitansi dan tangen loss (tan ¢ )[10]. Sifat-sifat tersebut diatas masing-masing

ditulis dengan persamaan:

M=M —jM"=jwCoZ (2.10)
e=¢ —je" =M1 (211)
Y=Z'=jwCos (212)

" (2.13)
tan § = —

EJ

Dimana C, adalah kapasitansi vacum dari pengukuran sel dan elektroda dengan
celah udara didalam sampel, C,, = &4/k, dimana g, adalah permitivitas ruang hampa
(€0=8,85x 10-14) dan k = I/akonstanta sel, dimana | adalah ketebalan dan (a)
adalah luas bidang sampel [10]. R dan C adalah resistansi dan kapasitansi dalam
hubungan seri dan j = V-1 adalah imajiner operator.

Varias impedans real dengan frekuensi pada temperatur berbeda dimana
nilai impedans real menurun sejalan dengan kenaikkan temperatur menunjukkan
peningkatan konduktivitas ac. Nila impedans real konvergen pada frekuens
tinggi pada semua temperature menunjukkan adanya polarisasi ruang muatan
dalam sampel. Sedangkan variasi impedans imajiner dengan frekuens pada
temperature berbeda dapat digunakan untuk mengevalus frekuens relaksas dari
kontribusi resistif. Peak impedansi imagjiner bergeser ke frekuensi  yang lebih
tinggi sgjalan dengan kenalkkan temperatur menandakan terjadi relaksasi dalam
system. Proses relaksas terjadi karena kehadiran electron/immobile spesies pada
temperatur rendah dan defek pada temperatur tinggi [10].

Dari plot varias konduktivitas dengan temperatur (Arrhenius Plot) pada
frekuens berbeda maka energi aktivasi dapat dihitung[11] . Energi aktivasi bahan
barium titanat dapat dihitung dengan Arrhenius:

o =0 exp(—E, /KpT) (2.14)

T =1,exp(—E /KpT) (2.15)
Dimana o adalah konduktivitas, t adaah waktu relaksasi, Ea adalah energi
aktivasi, kg konstanta Boltzman, T adalah temperatur mutlak.
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BAB I1
STUDI LITERATUR

2.1 Feroelektrisitas

Kristal ferroelektrik memperlihatkan momen dipole listrik tanpa adanya
medan listrik (diluar medan listrik). Pada feroelektrik pusat muatan positif dari
kristal tidak bertepatan dengan pusat muatan negative. Kurva polarisasi versus
medan listrik pada Kristal ferroelektrik memperlihatkan sebuah histerisis loop.
Kristal dielektrik normal biasanya tidak memperlihatkan histerisis yang signifikan
ketika medan listrik dinaikkan atau kemudian dibalik secara perlahan.
Ferroelektrisitas biasanya hilang diatas temperature tertentu yang disebut
temperature transisi, diatas temperature transisi tersebut krital sudah menjadi
parael ektrik[3].

2.2 Didektrik

Dielektrik dan isolator dapat didefinisikan sebagai material yang memiliki
resistivitas listrik yang tinggi. Dielektrik yang baik tentu sgja isolator yang baik,
namun isolator yang baik, belum tentu dielektrik yang baik [4]. Isolator yang baik
memiliki nilal resistansi yang tinggi sedangkan dielektrik yang baik memiliki nilai
konstanta dielektrik yang tinggi dan tidak bergantung pada frekuensi medan listrik
[5]. Udara merupakan isolator yang baik tetapi udara memiliki konstata dielektrik
yang rendah (k=1). Barium Titanate dengan rumus kimia BaTiO; merupakan
salah satu contoh bahan dielektrik yang baik dan luas aplikasinya karena bahan ini
memiliki konstanta dielektrik yang tinggi (k>>1) sehingga dapat diaplikasikan
sebagal kapasitor.

Material-material dielektrik tidak menghantarkan arus listrik. Namun
demikian, material-material tersebut tidak sepenuhnya inert terhadap medan
listrik. Elektron (muatan negatif) dan nukleus-nukleus atom yang mengandung
proton (muatan positif) akan menggeser posisinya sebagai tanggapan terhadap
medan listrik. Sebagal contoh, posis rata-rata elektron akan terletak pada sisi
atom yang lebih dekat kepada elektroda positif, sementara nukleus atomiknya
sendiri, yang mengandung proton, akan sedikit bergeser ke arah el ektroda negatif
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(Gambar-2.1). Satu sistem muatan positif dan muatan negatif yang saling bergeser
ini disebut sebagai momen dipol listrik. Sedangkan kumpulan dari sistem ini
didalam satu unit volume disebut sebagai polarisasi, sehingga polarisasi dapat
didefinisikan sebagai jumlah total momen dipol listrik per-satuan volume. Jika
diberikan medan AC, maka muatan-muatan internal ini akan bergeser maju-

mundur selaras dengan frekuensi medan listrik AC yang diberikan [2].

i O Momen dipol listrik, u=Qd (2-1)

d d

_I_ % . Polarisasi, P :ZTQ (2-2)
Gambar-2.1. Muatan positif dan muatan negatif yang saling bergeser
membentuk sistem momen dipol listrik

Muatan '_’_’

Gambar-2.2. Polarisasi molekul didalam '..m, ’
bahan diglektrik yang diberi medan listrik. : P

Elektron-elektron didalam molekul bergeser >
kearah muatan positif plat [5] | CHEHED

— —

‘.I i TN

= DD D

=G BCDC

Medan Listrik EI

- —

I TN

\

IMalekul terpolarisasi

Konstanta dielektrik diukur oleh k, melalui hubungan C =kC,, yang

merupakan ukuran kemampuan suatu bahan dapat mengumpulkan flux
elektrostatis (garis-garis medan elektrostatis). Konstanta dielektrik ini juga
dikenal sebagai permitivitas statis.

Dengan meletakkan bahan dielektrik (Gambar-2.2) diantara plat sggar
kapasitor akan menyebabkan adanya penambahan kapasitans yang sebanding
dengan k (permitivitas relatif material) yang dalam perumusannya dinyatakan
sebagai :
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ke A
- d
€ merupakan permitivitas ruang hampa, A adalah luasan yang diliputi oleh plat

C (2.3)

kapasitor, dan d adalah jarak diantara plat-plat kapasitor.

Penambahan kapasitansi ini disebabkan oleh medan listrik memolarisasi
muatan yang terikat didalam bahan dielektrik, hal ini menghasilkan konsentrasi
muatan dipermukaan kapasitor sehingga menciptakan medan listrik yang
berlawanan dengan medan listrik luar. Oleh karena itu dengan adanya bahan
dielektrik ini akan menambah potensial listrik pada kapasitor [5].

2.3 BARIUM-TITANAT DAN APLIKASINYA

2.3.1 BARIUM TITANAT (BaTiOg3)

Barium-Titanate dengan rumus kimia BaTiO; merupakan material
ferroelektrik yang paling luas pemanfaatannya dan bahkan sgjak enam puluh
tahun setelah penemuannya, materia ini merupakan keramik dielektrik multi-lapis
yang sangat penting. BaTiO3 ditemukan selama perang dunia |l pada tahun 1941
dan 1944 di Amerika, Rusia dan Jepang. Setidaknya di Amerika, penelitian
BaTiOs dipercepat karena alasan perang. Pada waktu itu, kebanyakan kapasitor
menggunakan mika. Awal mulanya diteliti bahwa, pendopingan TiO, dengan BaO
akan menghasilkan material keramik dengan permitivitas dielektrik yang lebih
tinggi [1]. Besarnya permitivitas dielektrik yang dihasilkan mencapa sepuluh kali
lebih besar dibandingkan keramik lain yang diketahui pada saat itu, seperti TiO,
(er=110).

Perjalanan untuk mengerti keanehan dielektrik didalam keramik BaO-TiO;
tetap berlanjut, dan di tahun 1945 dan 1946, Von Hippe (USA), dan Wul dengan
Goldman (Rusia) mendemonstrasikan saklar ferroelektrik dari keramik BaO-TiO..
Penemuan ferroelektrisitas pada keramik BaO-TiO, adalah luar biasa penting.
BaTiO3; merupakan anggota dari keluarga perovskite yang berbasis pada mineral
CaTiOz (Gambar-2.3), seperti yang diperkirakan dari prinsip dasar kimia kristal
yang digambarkan lebih awal oleh Goldschmidt (1926). Gambaran detall pertama
kali dari struktur kristal BaTiOs fase ferroelektrik di temperatur tinggi diusulkan
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oleh Helen D. Megaw (1945) di United Kingdom dan dikonfirmasikan segera
setel ah pekerjaan yang dilakukan oleh Miyake dan Ueda (1946) [1].

I

Gambar-2.3. Struktur dasar dari perdvskite BaTiO3 dengan ion Ba terletakdi
tengah-tengah sel dan ion Ti didalam oktahedra oksigen [1].

Pemahaman yang lebih balk akan perilaku transisi fasa datang dari
penumbuhan kristal BaTiOs. Kristal yang pertama kali dibuat pada tahun 1947
ukurannya kecil, kemudian di tahun 1954, Remeika membuat kristal yang lebih
besar sehingga memungkinkan para ilmuwan ferroelektrik untuk memperluas
pemahaman mendasar tentang anisotropi dielektrik, saklar domain, dan elektro-
optik serta sifat elektromekanik dari ferroelektrik BaTliOs. Barium-Titanate
merupakan pizoelektrik keramik yang pertama kali dikembangkan dan bahkan
hingga saat ini masih luas penggunaannya [4] dan material ini dikenal dalam
aplikas kapasitor.

Demikian pula halnya yang terjadi didalam material dielektrik BaTiOs
yang diberi medan listrik, ion-ion Oksigen akan bergeser kearah elektroda positif
sementara ion-ion Titanium kearah el ektroda negatif (Gambar-2.4).
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Gambar-2.4. Tetragonal BaTiOs. (8) Diatas temperatur 120°C, BaTiOs berstruktur
kubik. (b) Dibawah temperatur tersebut ion-ion bergeser ke sudut ion-ion Ba*".
Karenaion-ion Ti dan O bergeser ke arah berlawanan, maka pusat muatan positif
dan negatif tidak sama. Sehingga unit selnya menjadi tidak kubik [4]

Dimensi kristalografi kisi Barium-Titanate berubah ketika temperatur
berubah. Skema perubahan pada kis ini ditunjukkan oleh Gambar-2.5. Ha ini
disebabkan oleh adanya pergeseran pada oktahedra TiOg. Adanya penyimpangan
oktahedra yang terkopel bersama, menghasilkan polarisasi spontan yang sangat
besar, sehingga memberikan konstanta dielekirik yang besar, seperti yang
ditunjukkan oleh Gambar-2.6.
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Gambar-2.5. Parameter kisi dari BaTiO3 sebagai fungsi temperatur [1]
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Gambar-2.6. Struktur kristal dan penyimpangan kisi pada unit sel BaTiOs,
menunjukkan arah polarisas spontan, konstanta dielektrik resultan & vs
temperatur. Subskrip a dan ¢ menunjukkan orientasi sggar dan tegak
lurus pada sumbu tetragonal. Temperatur transisi untuk BaTiOs; murni
adalah -90, 15, dan 135°C [6]

Didalam Gambar-2.5 kita dapat melihat bahwa diatas temperatur 120°C,
yakni pada titik Curie T, keramik Barium-Titanate adalah berstruktur kubik
isotropik. Atom-atom Ti semuanya berada dalam posisi setimbang ditengah-
tengah pusat oktahedranya. Pergeseran atom Ti yang disebabkan oleh medan
listrik luar sehingga dapat mengubah struktur yang pada akhirnya menghasilkan
dipole-dipole listrik. Sebagai contohnya, ketika temperatur dibawah temperatur
Curie, struktur oktahedra berubah dari simetri kubik menuju simetri tetrahedral
dan posisi ion titanium menjadi tidak lagi diposisi tengah-tengah terkait dengan
dipolelistrik permanen. Selama temperatur berubah, dimensi kristalografi berubah
pula yang menyebabkan terjadinya pergeseran oktahedra sehingga menghasilkan
oktahedra menjadi berpasang-pasangan secara bersama. Hal ini memberikan
polarisasi spontan yang sangat besar sehingga membuat konstanta dielektrik
menjadi besar pula. Kesensitifan fluktuasi kristalografi terhadap temperatur ini
diperlihatkan di dalam Gambar-2.7.
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Gambar-2.7.Perubahan kristalografi BaTiO3; sebagai akibat dari perubahan temperatur [2]

Karakteristik dielektrik BaTiOs terhadap temperatur, kuat medan listrik,
frekuensi dan waktu (usia) adalah juga sangat bergantung pada substitusi sgfumlah

kecil ion-ion lainnya, pada mikrostruktur, dan khususnya pada ukuran grain yang

kecil [2], karena ukuran grain juga turut memengaruhi transisi fasa pada BaTiOs

(Gambar-2.8). Dikarenakan pentingnya mekanisme grain, oleh karena itu didalam

tugas akhir ini penulis mempelgari tentang bagaimana pengaruh ukuran grain

pada spektroskopi impedansi bahan BaTiOs.
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Gambar-2.8. Variasi ukuran grain yang berakibat pada perilaku transisidari
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2.3.2 APLIKASI BARIUM TITANATE

A. Positive Temperature Coefficient Resistansi Ther mistor

Positif temperatur koefisien reistans theristor (PTCR Thermistor) adalah
salah satu keramik yang nilai hambatan listriknya bertambah dengan drasitis pada
temperatur tertentu, keistimewaan ini membuat keramik ini menjadi idola untuk
diteliti dan diaplikasikan pada bidang teknik listrik dan elektronik moderen .

PTCR thermistor adalah resistor dari bahan semi konduktor yang sensitif
terhadap thermal. Nilai hambatannya naik pesat dengan peningkatan temperatur
setelah temperatur tertentu yang disebut temperatur referensi. Positif temperatur
koefisien yang naik pesat diatas temperatur referensi dinamakan PTCR thermistor
[7].

Material PTC thermistor dibuat dengan jalan mendopping polikristalin
keramik BaTiOs3 sebagai basis . Pendopingan ini berakibat pada munculnya suatu
resistor yang bersifat non-linear dan dikenal sebagai Positive Temperature
Coefficients Resistors thermistor (PTCR thermistor ). Fenomena ini melibatkan
kenaikan resistivitas pada temperatur transisi Curie di 125°C. Gambaran skema
dari fenomena PTCR ini ditunjukkan oleh Gambar-2.9. Sifat semikonduktor
sangat kuat dipengaruhi oleh transis ferroelektrik. Besarnya perubahan
resistivitas pada termistor PTCR BaTliO3; yang dicapai saat ini adalah hingga 6-7
orde. Fenomena ini hanya teramati didadam BaTiOs; polikristalin, dengan
polarisasi spontan dari domain-domain ferroelektrik membatasi lengkungan-kurva

sehingga transport elektronik melintasi batas grain (grain boundary) [1].
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Studi spektroskopi..., Syahril, FMIPA Ul, 2012.



11

Rkem [
10°}

r 10°+
10°F

0 00 200  300°C
e — T

Gambar-2.9. Anomali konduktivitas didalam keramik BaTiOs;, yang menunjukkan efek
PTCI[1]

Ferroelektrik diatas temperatur Curie, konstanta dielektrik dan polarisasi
turun secara drastis menyebabkan pertumbuhan potensial barrier dan reistans.
Dalam daerah temperatur tertentu diatas temperatur Curie (Tc) hambatan dari
PTCR thermistor meningkat secara eksponensial. Melebihi batas range positif
temperatur koefisien [, jumlah pembawa muatan bebas meningkat oleh aktivasi
thermal. Hambatan kemudian berkurang secara drastis menujnjukkan karateristik
dari tipe Negative Temperature coefficient (NTC) dari semikonduktor. Resistansi
PTC terdiri dari reistansi grain dan resistansi grain boundary dan reistansi grain
boundary sangat bergantung pada temperatur [ 7].

RPI’EZ Rgrrzin + Rgrﬂin buomndary

(2.4)

Didalam aplikasinya, PTC digunakan pada berbagai jenis rangkaian
elektronik seperti saklar atau pemanas temperatur konstan. Disamping itu, aplikasi
PTC termistor juga sebagai pengukur/ pendeteksi/ pengontrol dari temperatur atau
parameter-parameter yang terkait dengan temperatur. Oleh karena materia ini

memiliki koefisien temperatur resistansi yang tinggi disekitar titik Curie dan
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kemampuan membatasi-diri, sehingga material ini sangat berguna untuk aplikasi
sensor. Didalam Tabel-2.1 diperlihatkan pembagian aplikasi BaTiOs.

Positive Temperature Coefficient of Resistance (PTCR) dapat
diklasifikasikan sebagal resistor temperatur kritis karena koefisien positif yang
terkait dengan titik Curie ferroelektrik. Pada kenyataannya, material-material
PTCR dapat dibagi kedalam empat grup; komposit polimer, komposit keramik,
senyawa V.03 dan senyawa berbasis BaTiOsz (BaSrTiOz, BaPbTiOs...). Setelah
didoping dengan donor-donor trivalen (contohnya: La, Sc, Y) yang menggantikan
Ba? aau dengan donor-donor pentavalen (contohnya: Sb, Nb, Ta) yang
menggantikan Ti**, maka BaliO; menjadi bersifat semikonduktif yang
menunjukkan efek PTCR seperti yang ditunjukkan olen Gambar-2.9. Disamping
memperlihatkan efek PTCR, pendopingan BaTiOs dengan senyawa SrTiO3z dapat
membentuk suatu sistem larutan padat yang biasa dikenal sebagai BST yakni
(Ba,Sr)TiO3 dimanatemperatur kritis dari BaTiOg dapat digeser-geser [4].

B. Aplikasi PTCR

Aplikasi PTCR ada tiga kelompok yaitu pembatas arus, pemanas pada
temperatur konstan, dan sensor termal. Pada pembatas arus PTCR berfuns
sebagal penipis arus yang biasanya dipasang pada fuse, TV berwarna, display
komputer, dan starter motor. Pada pemanas temperatur konstan PTCR berfungsi
untuk menghambat penurunan dan kenaikkan temperatur, sehingga temperatur
sistem menjadi konstan, biasanya dipakai pada mosquito-killer, hair drier, dan
pemanas pada mobil dan kereta api. Sedangkan pada pada termal sensor PTCR
berfungsi sebagai sakelar automatis|[2].

C. Kapasitor Keramik Multilapis (MLCs)

Kapasitor multi-lapis (MLC), diproduks lebih dari 30 unit setiap
tahunnya, melebihi ferroelektrik lain [6]. MLC terdiri dari |apisan-lapisan material
dielektrik dan logam elektroda, seperti yang diperlihatkan oleh Gambar-2.10.
Alasan untuk konfigurasi seperti ini ialah untuk memperkecil ukuran kapasitor.

Universitas Indonesia
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Kapasitansi dirumuskan seperti pada Pers-2.1, oleh sebab itu nila
kapasitansi akan bertambah dengan bertambahnya luas dan berkurangnya
ketebalan. MLC biasanya terdiri dari 100 lapisan tipis dengan ketebalan material
dielektriknya 10-35 pm.

Termination
electrode

\

Active
electrodes
1

f

/1

4
T

i

Gambar-2.10. Skema kapasitor multi-lapis konvensional [5].

Materia-material dielektrik yang digunakan didalam kapasitor |apis-
banyak harus memenuhi beberapa syarat sifat listrik. Diantaranya adalah
permitivitas dielektrik yang tinggi dengan kebergantungan temperatur yang
rendah, hal ini dibutuhkan untuk aplikass MLC pada range-temperatur yang luas.
Keramik berbasis BaTiO; memperlihatkan permitivitas dielektrik yang tinggi,
akan tetapi permitivitas dielektrik BaTiOz memiliki kebergantungan terhadap
temperatur dan mencapai maksimum pada titik Curie (Gambar-2.11). Meskipun
titik Curie dapat digeser hingga ke temperatur kamar melalui substitusi parsial
dari Ba atau Ti, permitivitas dielektrik keramik BaTiO; juga bergantung pada

ukuran grain material.
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Gambar-2.11. Kebergantungan Konstanta dielektrik (1 kHz) BaTiO; terhadap
temperatur pada A (ukuran grain 1-mikrometer) dan B (ukuran grain 50-

mikrometer) [6].
2.4 Hasll pendlitian sebelumnya

2.4.1 Nilai Parameter Kisi

Hasil penelitian terdahulu menunjukkan bahwa waktu sintering yang

berbeda-beda tidak memberikan perbedaan nilai parameter kisi yang signifikan,

sehingga dapat dikatakan bahwa varias waktu sinter tidak memengaruhi nilal

parameter kisi pada bahan. Nilai parameter kisi pada perubahan waktu sintering
ini diperlihatkan didalam Tabel-2.1 [4].

Tabel-4 5. nilai pararmeter kisi pada sintering 1200 C

Farameter kisi  s12-30mnt < 1200-2] 21 200-4]

a (A 3.9948 3.9974 3.9578
o (A 4.0255 4.0243 40175

2.4.2 Grafik XRD BaTiO3

Hasil XRD dari barium titanat yang telah disintering pada temperatur 1200

°C sdlama0,5 jam, 2 jam, dan 4 jam dapat dilihat seperti gambar-4.3 dibawah ini:
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Gambar-2.12 Grafik hasil XRD pada temperatur 1200°C dengan varias waktu sintering [4].
Sumber: Muhammad Dorris Caniago.

Dari pendlitian sebelumnya diperolen grafik hasil XRD untuk
BaTiO3yang disintering pada temperatur 1200 °C dengan berbagai variasi waktu
siterng seperti  gambar-2.12. Gambar memperlihatkan bahwa, semakin lama
temperatur sinter dari 30 menit hingga 4 jam waktu pemanasan diperoleh dergjat
kristalin yang semakin tinggi dengan diperlihatkannya nilai intensitas difraksi
yang tertinggi pada waktu 4 jam sintering[4].

2.4.3 Ukuran grain BaTiO3

Berdasarkan pengamatan hasil foto SEM (Gambar-2.13) diperoleh nilai
perkiraan ukuran grain dari BaTiO3 yang disitering pada temperatur 1200 °C deng
an berbagai varias waktu sintering. Untuk BaTiO3 sintering 1200C selama 2 jam
ukuran grainnya sekitar 10 um dengan distribusi grain yang renggang, sementara
untuk BaTiO3 sintering 1200 °C selama 30 menit belum dapat diketahui  ukuran
secara kasarnya, karena pada s12-30mnt terjadi keadaan dimana grain-grain, baru
mulal akan tercipta, dengan kata lain serbuk-serbuk barium titanat saling
menggabungkan diri untuk bertransisi menjadi butiran-butiran yang dalam hal ini
disebut sebagai grain.

A ~
3 N Aorn- 041008

N YR )
4 :

U4

Gambar-2.13. foto SEM yang memperlihatkan ukuran grain pada (a)s12-30mnt
(b) s12-2j (c) s12-4j [4]. Sumber: Muhammad Dorris Caniago
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Penggabungan serbuk barium titanat terlihat berdasarkan foto SEM
dimana grain-grain yang belum tumbuh secara sempurna. Sedangkan untuk
BaTiO3 yang disintering pada temperatur 1200°C selama 4 jam memiliki ukuran
grain yang berkisar antara 10-20 um dengan distribusi ukuran grain antara yang

berukuran kecil dan besar yang tidak merata [4].

2.4 Spektroskopi Impedans

2.5.1 Nyiquist Plot

Konsep impedansi listrik pertama-kali diperkenalkan oleh Oliver
Heaviside pada tahun 1880 dan tak lama kemudian telah dikembangkan ke dalam
bentuk diagram vektor dengan representass kompleks oleh A.E.Kennelly dan
C.P.Steinmets. Impedansi merupakan sebuah konsep yang lebih umum dari
resistansi, karena diperhitungkan juga mengenai perbedaan fase antara arus dan
tegangan. Oleh karena itu, impedansi dapat didefinisikan sebagai nilai resistansi
kompleks dari suatu rangkaian listrik sebagal respon terhadap tegangan listrik AC
yang diberikan pada rangaian tersebut [4].

Spektroskopi impedans merupakan peralatan analitik yang populer
didalam penelitian dan pengembangan ilmu materia, karena alat ini memberikan
pengukuran listrik yang relatif sederhana secara otomatis dan hasilnya sering kali
dihubungkan dengan banyak variabel-variabel material yang kompleks: mula dari
transport massa, lgju reaksi kimia, korosi, sifat dielektrik, cacat, mikrostruktur dan
pengaruh komposisi pada konduktansi dari zat padat [4]

Data impedansi eksperimen Z dapat diwakili oleh impedansi rangkaian
ekivalen (model rangkaian listrik) Z yang terdiri dari resistor-resistor ideal,
kapasitor-kapasitor ideal, boleh jadi juga induktansi-induktansi ideal, dan
kemungkinan variasi distribusi rangkaian. Untuk menjadi berguna, elemen-
elemen didalam model ini harus memiliki dasar fisis dari sistem. Didalam
rangkaian tersebut, resistansi menyatakan aliran konduktif, dan resistor didalam

rangkaian dapat dianggap sebagai konduktivitas bulk dari material atau bahkan
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mekanisme yang terkait dengan suatu elektroda. Sama juga halnya dengan
kapasitansi dan induktansi yang secara umum terkait dengan daerah-daerah
polarisasi muatan ruang dan proses adsorps serta elektrokristalisas khusus pada
suatu elektroda [4]. Didalam Tabel-2.2 diperlihatkan elemen-elemen listrik yang
umum dipakai didalam pemodelan rangkaian listrik ekivalen..

Tabel 2.2 Elemen rangkaian terhadap nilai impedansi [8] .

Circuit Element Impedance Equation

AAANAA Z=R+0j j=NA

|| Z=0-j/wC @ = 2nf
Z=0+]o L o = 2af

00000
R JoCR?

£ = -
| i | T 1+0°C’R*  1+0’CR°

Sumber: Basic EIS Princeton http://www.princetonappliedresearch.com

Disamping kelebihan yang dimiliki metode spektroskopi impedans,
metode ini juga memiliki kekurangan terutama yang terkait dengan adanya
kemungkinan interpretasi dua arti. Kesulitan terpenting dari analisa berdasarkan
rangkaian ekivalen adalah elemen-elemen rangkaian ideal menggambarkan sifat
konstanta yang tak diinginkan. Bila keadaanya demikian, elemen-elemen
rangkaian idea tidak cukup untuk menggambarkan suatu respon listrik. Oleh
karenanya, sering dijumpai impedansi eksperimen Z yang tidak dapat dimodelkan
dengan baik oleh impedansi rangkaian ekivalen yang hanya memiliki sejumlah
elemen-elemen yang terbatas. Untuk mengatasi kesulitan ini digunakan elemen-

elemen impedansi yang terdistribusi -contohnya, constant-phase el ements (CPEs)-

Universitas Indonesia
Studi spektroskopi..., Syahril, FMIPA Ul, 2012.



18

didalam rangkaian ekivalen, sehingga diperoleh fitting data impedansi yang lebih
baik.

Spektrum impedansi untuk material paramagnetik secara sederhana dapat
ditampilkan seperti pada gambar-2.15.

-Z & C

.

P~ L

R z'

)]
Gambar-2.14. Spektrum impedansl yang sederhana (a) dan pemodelan rangkaian
paralel RC tunggal yang bersesuaian (b ).

Plot antara komponen rea dari impedansi Z' dan komponen imajiner Z"
menghasilkan suatu pola setengah lingkaran. Secara teoritis pola ini dapat
diekivalen dengan model rangkaian sederhana dari paralel R//C tunggal.
Pemodelan ini hanya berlaku untuk material yang homogen secara el ektronis[ 9]

Impedans Z untuk rangkaian tunggal R//C paralel dapa dinyatakan dengan

persamaan:
J— (2.5
2= 1 jerc 2 T
R

. (2.6)

Z 1+ (wRC)2
g @ORC (2.7)

1+ (wRC)?

Persamaan (2.4) ini tersusun atas bagian real dan imagjiner. Bila bagian real
diplot pada sumbu-x dan bagian imagjiner pada sumbu-y ke dalam sebuah grafik,
maka kita memperoleh “plot Nyquist” (Gambar-2.17) [9]. Pengukuran impedansi
yang dilakukan pada suatu bahan dalam tugas akhir ini bahan BaTiOz; dengan
frekuensi yang berbeda-beda, kemudian hasil pengukuran tersebut kita plot
kedalam plot Nyquist, sehingga diperoleh sebuah spektrum impedansi, metode
seperti inilah yang disebut sebagai metode spektroskopi impedansi (Sl).

Plot Z' terhadap Z" dapat diwakili oleh model-model rangkaian ekivalen
yang ditampilkan dalam inset angka-angka. Setiap semisircle diwakili oleh
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rangkaian paralel RC yang ekivalen dengan komponen individu dari material bulk
dan batas grain. Plot impedansi real terhadap impedansi imajiner membentuk
semicircle tungga mempresentasikan sifat elektronis dari material  bulk,
sedangkan yang menampilkan dua semicircle mempresentasikan prilaku dari
material bulk dan batas grain [9]. Resistans dari tiap-tiap elemen langsung
dihasilkan dari titik potong dengan sumbu X yaitu bagian real dari impedansi.

Kapasitans dapat dihitung dengan menggunakan persamaan:

wt=1 (2.8
T=RC tw = 2t
dan , maka persamaan (2.7 ) dapat ditulis
w R €= 1, sehingga
1 (2.9
‘3 27fR

Dimana f adalah frekuensi puncak atau frekuens relaksasi, dan t adalah waktu
relaksasi yang merupakan parameter penting karena nilainya hanya bergantung
pada sifat material tidak bergantung pada geometrinya [12].

2.5.2 Bode plot

Format bode plot memudahkan untuk menyelidiki nilai impedansi absolut (1Z1),
pergeseran fasa (®), dari suatu gejala impedansi sebagai fungs dari frekuensi.
Dikarenakan frekuenss muncul pada sumbu aksis, maka terlihat bagaimana
pengaruh impedansi bergantung terhadap frekuens sebagaimana kasus dari
kapasitor [8].
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Gambar 2.15 Tampilan grafik Bode plot [8]

Sumber: Basic EIS Princeton http://www.princetonappliedresearch.com

100

phase of Z ( deg)

100 100000

Freguency (Hz)

Gambar 2.16 Grafik frekuensi terhadap Perubahan sudut fasa
Sumber: Basic EIS Princeton http://www.princetonappliedresearch.com

Secara umum bode plot memberikan deskripsi secara jelas dari suatu
sistem elektrokimia yang memiliki perilaku ketergantungan terhadap frekuensi, di
mananila frekuensi muncul secara eksplisit.

Bode plot juga dapat memberikan informasi mengena interaksi
konduktivitas pada grain dan daerah batas grain terhadap perlakuan panas baik
secara self-heatin, sintering maupun secara annealing yang optimum dari bahan
yang diujikan. Mikrostruktur material terdiri dari grain dan grain boundary yang
merupakan mekanisme konduksi dalam materia tersebut. Bagian yang tidak stabil
adalah grain boundary sehingga saat terjadi pemanasan bagian yang lebih
sensitive untuk merespon adalah daerah grain boundary ,disamping itu efek
pemanasan juga berpengaruh pada daerah frekuensi rendah, sehingga disimpulkan
bahwa pada daerah frekuensi ini spetrum impedansi merupakan hasil dari
sumbangan konduksi loistrik pada grain boundary[9].
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2.5.3 AnalisisImpedans

Bahan polikristalin biasanya menunjukkan efek grain dan batas grain
dengan konstanta waktu yang berbeda, mengarah ke dua sukses semicirle. Dalam
hal ini kasus intercept kedua dari frekuensi tinggi setengah lingkaran sesuai
dengan properti bulk, dan frekuensi rendah setengah lingkaran sesuai dengan
properti batas grain. Sifat listrik sering diwakili dalam hal parameter seperti
konstanta dielektrik kompleks ¢ ,impedansi kompleks Z , modulus listrik M,
admitansi dan tangen loss (tan ¢ )[10]. Sifat-sifat tersebut diatas masing-masing

ditulis dengan persamaan:

M=M —jM"=jwCoZ

(2.10)

e=¢ —je'=M"1 (2.11)
Y=Z l=jwCos (212
= (2.13)

trxnﬁ'=7
£

Dimana C, adalah kapasitansi vacum dari pengukuran sel dan elektroda dengan
celah udara didalam sampel, C, = ¢4/k, dimana g, adalah permitivitas ruang hampa
(e0=8,85x 10-14) dan k = |/akonstanta sel, dimana| adalah ketebalan dan (a)
adalah luas bidang sampel [10]. R dan C adalah resistansi dan kapasitansi dalam
hubungan seri dan j = -1 adalah imajiner operator.

Varias impedansi real dengan frekuensi pada temperatur berbeda dimana
nilai impedans real menurun segjalan dengan kenaikkan temperatur menunjukkan
peningkatan konduktivitas ac. Nila impedansi real konvergen pada frekuensi

tinggi pada semua temperature menunjukkan adanya polarisasi ruang muatan
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dalam sampel. Sedangkan variasi impedans imgjiner dengan frekuens pada
temperature berbeda dapat digunakan untuk mengevalus frekuensi relaksas dari
kontribusi resistif. Peak impedansi imajiner bergeser ke frekuensi  yang lebih
tinggi sgjalan dengan kenalkkan temperatur menandakan terjadi relaksasi dalam
system. Proses relaksas terjadi karena kehadiran electron/immobile spesies pada
temperatur rendah dan defek pada temperatur tinggi [10].

Dari plot varias konduktivitas dengan temperatur (Arrhenius Plot) pada
frekuensi berbeda maka energi aktivas dapat dihitung[11] . Energi aktivasi bahan
barium titanat dapat dihitung dengan Arrhenius:

o = oy exp(—E, /KgT) (2.14)

T=1,exp(—E,/KgT) (2.15)
Dimana ¢ adalah konduktivitas, t adalah waktu relaksasi, Ea adaah energi
aktivasi, kg konstanta Boltzman, T adal ah temperatur mutlak.
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BAB |11

METODE PENELITIAN

3.1 Diagram Alur Pendlitian

Penelitian ini dilakukan dengan langkah pada diagram aur sebagai berikut:

( Sampel A 1 Sampel B
—L Bahan PTC
)

- {

BaTiO3 siterng BaTiO3 sintering BaTIO3OSI ntering
1200°C 0,5jam 1200°C 2 jam 1200°C 4 jam
>[ K ar akterisasi ]

e (e |

i Nyiquist Plot
[StUd' Perubahan } [ Pengolahan data } [ 9

— Bode Plot

[ Simpulan dan Saran 1

—
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Sampel PTC yang berbentuk dlinder tipis dan sampel BaTiO3 yang
berbentuk pellet persegi panjang dengan ukuran seperti terlihat pada tabel-3.1.
telah disediakan pembimbing dari peneliti sebelumnya dan telah disintering pada
temperatur 1200 °C  selama 0,5 jam 2 jam, dan 4 jam , kemudian kedua
permukaan sampel tersebut dihaluskan dengan ampelas selanjutnya, direkatkan
dengan lem perak setelah itu dipanaskan sampai temperatur 100 °C , kemudian
didinginkan sampai temperatur kamar, selanjutnya sampel dikarakterisasi dengan
metode RCL-meter.

3.2 Alat dan Bahan

Bahan-bahan yang digunakan dalam penelitian ini yaitu sampel BaTiO3
98% berbentuk pellet pesegi panjang dan material  PTC berbentuk slinder tipis
yang belum diketahui bahannya. Asam Flourida, Alkohol 90%, lem perak (Leicht,
n-Butylacetat) , dan amplas Eagle Brand CC400Cw.

Alat-alat yang dipergunakan dalam penelitian ini adalah RCL meter tipe
Fluke PM 6306 yang terintegrasi dengan satu set komputar merek Lenovo,
mikrokontroler, pemanas vakum rakitan, pompa fakum merek TRIVAC, dan

jangka sorong..

3.3 Pengukuran Impedans dengan Alat FLUKE PM 6306

Gambar 3.2 Pengukuran RCL-meter dengan menggunakan kontak mekanik.
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Sampel barium titanat berbentuk persegi panjang dengan ukuran seperti terlihat

padatabel berikut:
Tabel-3.1. ukuran sampel yang digunakan

Sampel Panjang (cm) | Lebar (cm) Tebal (cm) Luas (cm?)
A 0,3 0,385
Bl 0,63 0,57 0,25 0,395
B2 0,60 0,57 0,28 0,342
B3 0,62 0,50 0,26 0,310

Sampel-sampel  tersebut permukaannya dihaluskan dengan amplas Eagle
brand CC400Cw, setelah halus direkatkan dengan lem perak (Leicht, n-
Butylacetat). setelah itu dipanaskan sampa temperatur 100C, kemudian
didinginkan sampai temperatur kamar, lalu sampel siap diukur nilai impedansinya
dengan menggunakan RLC meter Fluke PM 6306. Penggunaan interface dengan
lem perak akan menghasilkan data yang cukup mewakili. Pada penggunaan lem
perak proses pencampuran resin dan hardener yang tidak sesuai, dan juga proses
pembakaran yang tidak optimum maka akan menghasilkan interface yang kurang
baik. Pada penelitian ini pembakaran lem perak menggunakan furnance memmert
dengan suhu 100°C selama 1 jam, untuk keempat sampel. Pada pengujian sampel
tersebut penulis menggunakan kontak mekanik seperti gambar 3.2.

Setiap penggunaan aat RLC meter maka hal yang pertama kali dilakukan
adalah mengkalibrasi alat dengan cara kedua kontak dihubungkan terus atur untuk
pengukuran AC dengan voltase ac 1,5 VAC, lalu atur frekuensi antara rentang 1
kHz sampai 10 kHz, ladu menekan fixture set dan atur sehingga display
menunjukan 1. Langkah berikutnya tekan Zero trim dan atur display sehingga
menunjukan angka 1, akan muncul di layar tampilan “Busy SCT”, tidak lama
kemudian akan muncul tampilan dilayar “Busy OCT” maksudnya open circuit ,
dan supaya kedua kontak dilepas lalu tekan kembali Zero Trim maka akan muncul
dilayar tulisan “ PASS’, berarti kalibrasi telah selesai dilakukan.

Untuk menghindari terjadinya oksida selama pengambilan data, sampel
ditempatkan dalam dlinder vacum, setengah jam sebelum pengambilan data
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pompa vacum telah dihidupkan, agar selama pengambilan data sampel benar-
benar bebas dari oksida

Data yang diambil dalam pengukuran impedansi ini adalah data perubahan
nila kapasitans (C), Resistans (R), dan impedans (Z), terhadap perubahan
temperatur (T) pada frekuensi (f) konstan. Nilai frekuensi yang digunakan pada
penelitian ini adalah 100 Hz, 1 kHz, 10 kHz, 100 kHz, dan 1000 kHz.

Data yang diambil berikutnya yaitu data perubahan nilai kapasitans (C),
Resistans (R), impedans (Z), dan sudut fase (®) terhadap perubahan frekuensi (f)
pada temperatu (T) konstan. Temperatur yang digunakan pada penelitian ini
masing-masing adalah diatas temperatur Curie, yakni 325 °C , 350°C , 375°C, dan
425°C .

Data yang diperoleh dalam penelitian ini diolah dengan menggunaakan
origin 6 untuk mendapatkan tampilan beberapa kurva tunggal dan kurva gabungan.
Untuk mencari rangkaian ekivalennya menggunakan software ZsimpWin 3.10,
digunakan model rangkaian ekivalen yang didapat pada sampel, mencoba
menginterpretasikan secara fisis fenomena yang terjadi pada sampel yang diujikan.

3.4 Sistematika Penulisan

Sistematika penulisan tesis ini terdiri dari bab-bab yang memuat beberapa
sub-bab. Untuk memudahkan pembacaan dan pemahaman maka penulisan tesis
ini terdiri atas 5 bab dan secara garis besar dapat diuraikan sebagai berikut

BAB | PENDAHULUAN

Pendahuluan berisi latar belakang, permasalahan, batasan masal ah,

dan tujuan penelitian.

BAB Il STUDI LITERATUR

Teori dasar yang berisi landasan teori sebagai hasil dari studi
literatur yang berhubungan dengan permasalahan yang akan
dijelaskan.
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BAB Il METODE PENELITIAN

Pada bab ini akan menjelaskan tentang penyempurnaan bahan
sampel dan pengujian dalam berapa tahap langkah pengujian

sampel.

BAB IV HASIL

Bab ini menjelaskan tentang hasil pengukuran impedans
spektroskopi , dari pengujian bahan yang diinterpretasikan dalam
grafik, lalu data tersebut diolah menggunakan software Origin-8.
Kemudian dilakukan pemodelan rangkaian ekivalen dengan
menggunakan software Zsimpwin terhadap sampel yang diujikan.

Hasil pengujian tersebut kemudian di analisa.

BAB V PEMBAHASAN

Hasil olahan data dari program Origin-8 dan ZsmWin yang
berupatampilan kurva kemudian dianalisis dan disesuaikan dengan
referensi untuk mengambil suatu kessmpulan dari data eksperimen

yang diperoleh.

BAB VI KESIMPULAN DAN SARAN

Bab penutup ini beriss kesmpulan penulis yang diperoleh
berdasarkan pengujian sistem dan pengambilan data selama
penelitian berlangsung, selain itu penutup juga berisikan tentang
saran-saran dari penulis untuk mendapatkan hasil yang lebih baik
dalam pengembangan lebih lanjut dari penelitian ini baik dari

perangkat keras (hardware) maupun perangkat lunak (software).
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BAB IV

HASIL

4.1. Spektroskopi Impedansi Pada Bahan PTC

Gambar-4.1 adalah grafik fungsi resistansi terhadap temperature (a) dan
grafik fungs impedansi  terhadap temperature (b) dari bahan PTC.

300 4

250 o
200 4
150 o

100

Resistansi (kOhm )
Impedansi (kOhm )

T T T -50 T T T T T
0 200 400 0 100 200 300 400

Temperatur (°C) Temperatur (°C)

(a) (b)

Gambar 4.1 Grafik fungsi Reistans terhadap temperatur (a) dan grafik fungsi impedans
terhadap temperatur (b), Kedua kurva naik naik secara drastis sampa mencapa 3 orde
pada temperatur 150 °C .

Kedua grafik pada gambar-4.1. memberikan tampilan kurva yang mirip.
Dari tampilan kedua kurva tersebut dapat dilihat bahwa kurva mulai naik sekitar
temperatur 90 °C , dan berakhir pada temperatur 290 °C . Kedua kurva naik naik
secara drastis sampai mencapa 3 orde pada temperatur 150 °C . Diatas temperatur
150°C kurva mengalami penurunan.

27 Universitas Indonesia

Studi spektroskopi..., Syahril, FMIPA Ul, 2012.



28

Nyiquist plot
1200 -
104
1000
8 800
T s E 600
£ ] [}
= x
mg N 400
= 4 E
E 200
24 / ol
P,
/ 200
0 ‘ T T T T T T T T
20 0 20 40 50 80 100 120
e Re-Z (kOnm)
Re-Z (10°kOhm)
(@ (b)

40

30 o

Zim (kOhm)

20+

T T T T ]
0 50 100 150 200
Zreal (kOhm)

(©

Gambar-4.2.Nyiquist plot bahan PTC pada (a) temperatur kamar (b)teperatur 100°C (c)
temperatur 400 °C .

Pada gambar-4.2.(a) memperlihatkan plot Nyiquist bahan PTC pada
temperatur temperatur kamar. Dari plot Nyiquist pada gambar ini terlihat bahwa
pada frekuens tinggi kurva menaik secara linier hingga pada frekuens
tertentu,kemudian kurva impedansi naik dengan bentuk kurva melengkung keatas,
tampilan kurva bahan PTC pada temperatur kamar belum memunculkan kurva

impedansi setengah lingkaran.
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Pada gambar-4.2. (b) kurva masih memiliki kecenderungan mirip dengan
kurva pada gambar-4.2. (). Dari frekuensi tinggi kurva naik dengan bentuk kurva
melengkung keatas, kedua kurfa belum membentuk setengah lingkaran

(semicircle).

Sedangkan pada gambar-4.2. (¢) memberikan tampilan plot Nyiquis
setengah lingkaran, jika diperhatikan ada dua bentuk kurva semicircle yang
ditampilkan, yakni kurva setengah lingkaran yang besar dan kurva setengah
lingkaran yang kecil . Kurva setengah lingkaran yang besar berada pada daerah
berfrekuensi tinggi mengindikasikan sifat kelistrikan dari material  bulk,
sedangkan kurva setengah lingkaran yang kecil berada pada daerah berfrekuensi
rendah mengindikasikan sifat kelistrikan dari grain boundary.

Bode plot

4 5 1 2 3 4 : X
Logif) (kHz)
Log(f) (kHz) Log(f) (kHz}—

€) (b) (c)

Gambar-4.3.Bode plot bahan PTC pada (a) temperatur kamar (b)teperatur 100°C (c)
temperatur 400 °C.
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Pada gambar-4.3. memperlihatkan bode plot bahan PTC pada temperatur
berbeda yakni temperatur kamar (gambar a), temperatur 100 °C gambar (b), dan
temperatur 400 °C gambar ( ¢ ).

Pada gambar-4.3 (a) terlihat bahwa kurva menurun agak melengkung
kebawah sampai frekuens tertentu sgjalan dengan kenaikan frekuensi, kurva
mulai membelok pada frekuensi 400 Hz, dan berakhir pada frekuens 5 kHz.
Diatas frekuens kritis 5 kHz kurva mendatar sampai frekuensi 1 MHz.

Hal ini menunjukkan bahwa nilai impedansi menurun sejalan kenaikkan
nilai frekuensi sampal pada frekuensi 400 Hz, kemudian dari frekuensi 400 Hz
nilai impedansi sudah mulai berangsur konstan dan mencapai konstan mulai dari
frekuens 5 kHz sampai frekuensi 1 MHz.

Pada gambar-4.3.(b) tampak bahwa tampilan kuva mirip dengan tampilan
pada kurva pada gambar (@), tetapi pada kurva (b) ini telihat kurva mula
membelok pada frekuensi 500 Hz dan berakhir pada frekuensi 9 kHz. Dari model
grafik tersebut dapat diartikan bahwa nilai impedansi mengalami penurunan
sampai frekuensi 500 Hz, dari frekuenss 500 Hz ini nila impedans mulai
berangsur konstan. Nilai impedans konstan dicapai pada frekuensi 9 kHz sampai
pada frekuensi 1 MHz.

Dari grafik 4.3.a dan 4.3. b dapat diketahui bahwa pada daerah
berfrekuensi tinggi nilai impedansi cenderung konstan, sedangkan pada daerah

berfrekuensi rendah nilai impedansi menurun.

Sadangkan pada gambar-4.3.c terlihat bahwa terjadi penurunan grafik
tetapi arah lengkungannya keatas sampai pada frekuensi 50 kHz. Dari frekuensi
50 kHz tersebut kurva mulai membelok dan berakhir pada frekuensi 800 kHz,
kemudian mendatar sampai frekuensi 1 MHz. Dari grafik tersebut dapat dikethui
bahwa didaerah frekuensi rendah nilai impedansi menurun secara linier sgjaan

kenaikan frekuensi sampai pada frekuensi 50 kHz. Dari frekuensi 50 kHz nilai
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impedansi sudah mulai konstan, dan mencapai konstan mulai dari frekuensi 800
kHz sampai 1 MHz.

4.2. Spektroskopi Impedans Pada BaTiO3

Daam tabel-4.1 diperlihatkan kode sampel yang digunakan dalam

penulisan tesisini.

Tabel-4.1 Kode sampel berdasarkan proses sintering

K ode sampel K eterangan

A Sampel bahab PTC

B1 BaTiO3 yang disinter pada temperatuc 1200 °C selama 0,5
jam

B2 : . 0 ;
BaTiO3 yang disinter pada temperatuc 1200 “C selama 2 jam

B3
BaTiO3 yang disinter pada temperatuc 1200 °C selama 0,5 jam

A. Grafik fungs resitansi dan impedansi terhadap temper atur

Pada grafik fungsi resistansi dan impedans terhadap temperatur ini terdiri
dari grafik gabungan fungs resistansi dan impedans terhadap temperature untuk
sampel B1, B2, dan B3 seperti terlihat pada gambar-4.4 berikut ini.
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Gambar 4.4 Grafik gabungan fungsi resistans terhadap temperatur (a), dan grafik
gabungan fungs impedans terhadap temperature (b) dari sampel B1, B2, dan B3.

Dari grafik 4.4.a. terlihat bahwa untuk sampel B1 peak kurva belum begitu
jelas hal ini disebabkan karena serbuk sampel baru mulai membentuk grain dan
serbuk BaTiO3 masih banyak yang belum membentuk grain. Dari grafik juga
terlinat bahwa nilai resistansi naik secara drastis pada temperatur 80°C untuk
sampel B1, 100 °C untuk sampel B2, dan 125 °C untuk sampel B3.

Untuk kurva pada sampel B2 peak kurva mulai agak jelas karena sampel
sudah membentuk grain, sedangkan kurva pada sampel B3 peak kurva sudah jelas
karena grain pada sampel B3 sudah mengalami pertumbuhan jadi ukuran grainnya
lebih besar dari sampel B2, karena waktu sitering lebih lama

Dari tampilan kedua grafik diatas terlihat bahwa nila reistansi dan nila
impedansi yang tinggi berada pada temperatur kamar sampai temperatur 200 °C
diatas temperatur 200°C nilai impedansinya sudah menurun.

Untuk pengukuran resistansi dengan tegangan DC dapat dilihat seperti
pada gambar-4.5 dibawah ini:

1.5x10°

Gambar-4.5 Grafik fungsi Resistansi
Terhadap temperatur padategangan DC

Resistamsi(kOhm))

Temperatur {°C)
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4.2.1 Nyiquist Plot Pada Pemanasan Konstan

Pada temperatur kamar

Hasil Nyiquist plot gabungan untuk sampel B1l, B2, dan B3 pada
temperatur kamar diperlihatkan pada gambar-4.6 dibawah ini:

3500 —
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2800 - 2 Jam
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1400 —
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e -_.__-___Ff—_,_,-—.h-__..____
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Gambar-4.6.Nyiquist sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur kamar, terlihat bahwa
sampel B3 menduduki spektrum impedansi palin atas.

Dari gambar-4.6 spektrum impedansi sampel B pada temperatur kamar,
terlihat bahwa sampel B3 kurva berwarna ungu menduduki spectrum impedansi
paling atas, dan spectrum impedansi sampel B2 berwarna hijau menduduki posisi

paling bawah.

Pada temperatur 100°C

Hasil Nyiquist plot gabungan untuk sampel B1, B2, dan B3 pada
temperatur 100 °C diperlihatkan pada gambar-4.7:
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Gambar-4.7.Nyiquist sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur 100 °C, terlihat bahwa
sampel B3 menduduki spectrum impedansi palin atas.

Dari gambar-4.7 spektrum impedansi sampel B pada temperatur 100 °C, terlihat
bahwa sampel B3 kurva berwarna ungu menduduki spectrum impedansi paling
atas, dan spectrum impedansi sampel B2 berwarna hijau menduduki posisi paling
bawah.

Pada temperatur 400°C

Hasil Nyiquist plot gabungan untuk sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur 400
°C diperlihatkan pada gambar-4.8 dibawah ini:
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Gambar-4.8.Nyiquist sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur 400 °C, terlihat bahwa
sampel B2 menduduki spektrum impedansi paling atas.
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Dari gambar-4.8 spektrum impedansi sampel B pada temperatur 400 °C, terlihat
bahwa sampel B2 kurva berwarna ungu menduduki spectrum impedansi paling
atas, dan spektrum impedansi sampel B3 berwarna hijau menduduki posisi paling

bawah.

4.2.2 Bodeplot

Sampedl B1

1500

1000

1Z 1{10° kOhm})

1Z 1 (kohm)

Gambar-4.9. Bode plot sampel B1 pada (a) temperatur kamar (b) teperatur 100°C (c)
temperatur 400 °C

Pada gambar-4.9. memperlihatkan bode plot sampel B1 pada temperatur
berbeda yakni temperatur kamar gambar ( a), temperatur 100 °C gambar (b), dan
temperatur 400 °C gambar ( c).

Universitas Indonesia

Studi spektroskopi..., Syahril, FMIPA Ul, 2012.



36

Pada gambar-4.9. (a) terlihat bahwa kurva menurun secara linier sampai
frekuensi tertentu sgjalan dengan kenaikan frekuensi, kurva mulai membelok pada
frekuens 2,5 kHz, dan berakhir pada frekuensi 50 kHz. Diatas frekuensi kritis 50
kHz kurva mendatar sampai frekuensi 1 MHz.

Hal ini menunjukkan bahwa nilai impedansi real menurun secara linier
sgaan kenaikkan nilai frekuenss sampai frekuensi pada frekuensi 2,5 kHz,
kemudian dari frekuensi kritis 25 kHz nilai impedansi rea sudah mulai
berangsur konstan dan mencapai konstan mulai dari frekuensi 50 kHz sampai
frekuensi 1 MHz.

Pada gambar-4.9.(b) tampak bahwa tampilan kurva mirip dengan tampilan
pada kurva pada gambar (@), tetapi pada kurva (b) ini telihat kurva mula
membelok pada frekuensi 900 Hz dan berakhir pada frekuensi 8 kHz. Dari model
grafik tersebut dapat diartikan bahwa nilai impedansi mengalami penurunan
secara linier sampa frekuens 900 Hz sampa frekuens kritis 8 kHz, dari
frekuensi 900 Hz ini nilai impedansi mulai berangsur konstan sampai frekuensi
kritis 8 kHz. Nilai impedansi konstan dicapa pada frekuenss 8 kHz sampai
frekuens 1 MHz.

Dari grafik 4.9.a dan 4.9. b dapat diketahui bahwa pada daerah
berfrekuensi tinggi nilai impedansi cenderung konstan, sedangkan pada daerah
berfrekuensi rendah nila impedans menurun dengan kurva melengkung ke
bawah.

Sadangkan pada gambar-4.9.c terlinat bahwa terjadi sedikit kenaikan
kurva dari frekuensi 50 Hz sampai frekuensi 1kHz. Kemudian dari frekuensi 1
kHz kurva mengalami penurunan sejalan dengan kenaikkan frekuensi dan
berakhir pada frekuensi 200 kHz. Diatas frekuensi kritis 200 kHz kurva nampak
mendatar sampai frekuensi 1 MHz.

Dari tampilan kurva tersebut dapat diketahui bahwa pada frekuensi 50 Hz
sampa frekuensi 1 kHz terjadi sedikit kenaikan nilai impedans total, kemudian
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menurun sampai frekuensi kritis 200 kHz sgalan kenaikan frekuensi. Diatas

frekuens kritis nilai impedansi keramik menjadi konstan.

Sampel B2

1Z 1 (kohm)

1Z 1 (kohm)

@ (b)

(©)

Gambar-4.10 .Bode plot sampel B2 pada (a) temperatur kamar (b) teperatur 100 °C (c)
temperatur 400 °C.

Pada gambar-4.10. memperlihatkan bode plot sampel B2 pada temperatur
berbeda yakni temperatur kamar (gambar a), temperatur 100 °C gambar (b), dan
temperatur 400 °C gambar ( ¢ ).
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Pada gambar-4.10. (a) terlihat bahwa kurva menurun secara linier dengan
kurva agak melengkung kebawah, sampa frekuens tertentu sgaan dengan
kenaikan frekuensi sampai frekuensi 4 kHz dari sini kurva mulai membelok dan
berakhir pada frekuensi kritis 55 kHz. Diatas frekuens kritis 55 kHz kurva
mendatar sampai frekuensi 1 MHz.

Ha ini menunjukkan bahwa nila impedans real menurun sgaan
kenaikkan nilal frekuensi sampai frekuensi 4 kHz. Dari frekuensi 4 kHz ini nilai
impedansi  sudah mulai konsatn, dan mencapai konstan mula pada frekuensi
kritis 55 kHz sampai frekuensi 1 MHz.

Pada gambar-4.10.(b) tampak bahwa tampilan kurva menurun sejalan
kenaikan frekuensi hampir mirip dengan kurva pada gambar (a) sampal frekuensi
tertentu, selanjutnya kurva menurun dengan kurva agak melengkung kebawah
sgjalan kenaikan frekuensi, dan mula membelok pada frekuens 4,5 kHz dan
berakhir pada frekuens 100 kHz. Dari model kurva tersebut dapat diartikan
bahwa nilai impedansi awalnya mengalami penurunan yang tidak begitu pesat
sampal frekuensi 500 Hz, setelah frekuensi 500 Hz nilai impedans menurun
dengan pesat sampai frekuensi 4,5 kHZ, dari frekuensi 4,5 kHz ini nilai impedansi
mulal berangsur konstan. Nilal impedansi konstan dicapal pada frekuensi 100 kHz

sampa frekuensi 1 MHz.

Sedangkan pada kurve-4.10.c awalnya nila impedansi konsatn sampai
frekuens 1 kHz, setelah itu nila impedans mengalami penurunan sampai
frekuensi 2,5 kHz, dari frekuens ini nilai impedans mulai berangsur konstan
sampal frekuensi 1 MHz.
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Sampel B3
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Gambar-4.11. Bode plot dari sampel B3 pada (a) temperatur kamar (b) teperatur 100 °C

(c) temperatur 400 °C.

Pada gambar-4.11.a. terlihat bahwa kurva menurun agak melengkung
kebawah sampai frekuens tertentu sgjalan dengan kenaikan frekuensi sampai
frekuensi 900 Hz dari sini kurva mula membelok dan berakhir pada frekuens
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kritis 10 kHz. Diatas frekuens kritis 10 kHz kurva mendatar sampal frekuensi 1
MHz.

Ha ini menunjukkan bahwa nila impedans real menurun sgaan
kenaikkan nilai frekuensi sampai frekuensi 900 Hz. Dari frekuensi 900 Hz ini nilai
impedansi  sudah mulai konsatn, dan mencapai konstan mulai pada frekuensi
kritis 10 kHz sampai frekuensi 1 MHz.

Begitu pula pada gambar-4.11.b. terlihat bahwa kurva menurun secara
linier agak melengkung kebawah sampai frekuens tertentu sgalan dengan
kenaikan frekuensi sampai frekuensi 800 Hz dari sini kurva mulai membel ok dan
berakhir pada frekuensi kritis 100 kHz. Diatas frekuensi kritis 100 kHz kurva

mendatar sampai frekuensi 1 MHz.

Hal ini menunjukkan bahwa nilai impedansi real menurun secara sgjalan
kenailkkan nilai frekuens sampal frekuensi 800 Hz. Dari frekuensi 800 H z ini
nila impedansi sudah mulai konsatn, dan mencapai konstan mula pada
frekuens kritis 10 kHz sampai frekuensi 1 MHz, sama dengan pada tampilan
kurva4.11.atetapi disini nilai skalaimpedansi dikalikan dengan 10° kHz.

Tetapi pada grafik 4.11.c kurva mendatar dari frekuensi 50 Hz sampai
frekuens 10 kHz, kemudian kurva menurun dengan model kurva agak
melengkung keatas sampal frekuensi 450 kHz. Dari tampilan kurva ini dapat
diketahui bahwa dari frekuenst 50 Hz sampai 10 kHz nilai impedansi konstan,
kemudian turun dan berakhir pada frekuensi 450 kHz, setelah itu nilai impedans

konstan sampai frekuensi 1 MHz.
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BAB V

PEMBAHASAN

5.1 Perubahan Fase
5.1.1 Sampel A

Dari tampilan kedua kurva pada gambar-4.1 dapat dilihat bahwa kurva mulai
naik sekitar temperatur 90 °C, dan berakhir pada temperatur 290 °C. Kedua kurva
naik secara drastis sampai mencapa 3 orde pada temperatur 150 °C. Diatas
temperatur 150 °C kurva mengalami penurunan. Hal ini menunjukkan bahwa nilai
hambatan mulai mengalami kenaikkan pada temperatur 90 °C , nilai hambatan
naik secara drastis sampal 3 orde dan mencapai nilai maksimum pada temperatur
150 °C, fakta ini menunjukkan adanya efek PTC [7], kenaikan nilai resistivitas
berakhir pada temperatur 290 °C.

300 -
250
200
150 |

100 o

Resistansi (kOhm)
Impedans| (kOhm)

T T T T T T T T T 1
0 20 40 0 100 200 300 400
Temperatur (°C) Temperatur (°C)

(a) (b)
Gambar 5.1 Grafik fungsi Reistans terhadap temperatur (a) dan grafik fungsi impedans

terhadap temperatur (b), Kedua kurva naik naik secara drastis sampal mencapa 3 orde
pada temperatur 150 °C yang menunjukkan efek PTC pada materid ini.

41

Universitas Indonesia

Studi spektroskopi..., Syahril, FMIPA Ul, 2012.



42

Dari tampilan kurva tersebut memberikan informasi bahwa perubahan fase dari
ferroelektrik ke paraglektrik keramik ini dimulai pada temperatur 90 °C , dan
selesai mengalami perubahan fase pada temperatur 290 °C, jadi diatas temperatur
290 °C keramik ini sudah berubah fasenya menjadi parael ektrik.

5.1.2 Sampel B1

Gambar-5.2. adalah grafik fungsi konduktivitas terhadap temperatur dari
sampel B1l. Dari kurva tersebut terlihat bahwa nilai konduktivitas mulai naik
secara drastis dari temperature 130 °C sampai temperatur 240 °C pada temperatur
ini nilai konduktivitas nalk mencapal 3 orde. Hal ini membuktikan adanya efek
PTC pada sampel ini [7]. nilai konduktivitasnya turun hingga temperature 320 °C,
kemudian naik lagi dan mencapai nilai maksimum pada temperature 350 °C, hal
ini diduga karena pada sampel B1 ini masih banyak serbuk BaTiO3 yang belum
membentuk grain.

Dari kurva ini juga memberikan informasi bahwa keramik ini mula
mengalami  perubahan fase dari ferroelektrik keparaelektrik mulai  dari
temperature 130 °C dan selesai pada temperature 350 °C. Diatas temperatur 350 °C
keramik ini sudah berubah fase menjadi paraelekirik.
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Gambar-5.2. Grafik fungsi konduktivitas terhadap temperatur dari sampel B1,
temperatur transisi sampel B1 ini sekitar 130C, sampel ini mengalami perubahan fase
dari temperatur transisi 130 °C dan selesai mengalami perubahan fase pada temperatur
350 °C.

5.1.3 Sampel B2
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Gambar-5.3. Grafik fungsi konduktivitas terhadap temperatur dari sampel B2,
temperatur transisi sekitar 140 °C, sampel ini mengalami perubahan fase dari
temperatur transisi 140 °C dan selesai mengalami perubahan fase pada temperatur 310

°C.
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Gambar-5.3. Grafik fungsi konduktivitas terhadap temperature dari
sampel B2, terlihat bahwa dari temperatur 140 °C kurva naik secara drastic
mencapai 2 orde sampai pada temperature 310 °C diatas temperature 310 terlihat
kurva sudah mendatar, penomena ini menunjukkan bahwa dari temperatur 140 °C
nilai konduktivitas keramik ini mengalami kenaikkan secara drastis sampai
temperatur 310 °C. kenaikkan nilai konduktivitas pada temperature 310 °C ini
sampai mencapai 2 orde yang menunjukkan efek PTC dari material ini [7] . Dari
sini diketahui pula bahwa perubahan fase dari keramik ini dari ferroelektrik ke
paraglektrik mulai pada temperatur 140 °C, dan selesai pada temperatur 310 °C,
artinya diatas temperatur 310°C keramik ini sudah berubah fase dari ferroel ektrik
menjadi paraelektrik.

Grafik fungs resistans terhadap temperatur pada tegangan DC untuk
sampel B2 dapat dilihata pada gambar-5.4 berikut ini:

04-

1 5x10° o

034

w1t o

014

Konduktivitas (kOhm.cm)™”

T T T
T u T g T g T u T 4] 100 200 300 400
Q 100 200 200 440

Temperatur {C)
Temperatur {1C)

(a) (b)
Gambar-5.4 (a) Grrafik fungsi resistans terhadap temperatur pada tegangan DC
(b) Grrafik fungsi konduktivitas DC terhadap temperatur
Dari gambar-5.4 terlihat bahwa nilai konduktivitas DC naik secara drastis pada
temperatur 400 °C. Berdasarkan data diketahui bahwa nilai konduktivitas terendah
3.4x10° dan tertinggi 0.34. Dengan demikian pada temperatur 400 °C nilai
konduktivitas naik drastis sampai mencapa 4 orde yang menunjukkan efek PTC

pada sampel ini.
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5.1.4 Sampel B3

Konduktivitas (10° (Ohm.cm)™)
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Gambar-5.5. Grafik fungsi konduktivitas terhadap temperatur dari sampel B3,
temperatur transisi sekitar 170 °C, sampel B3 ini mengalami perubahan fase dari
temperatur transisi 170 °C dan selesai mengalami perubahan fase pada temperatur 375
°C.

Gambar-5.5. menampilkan grafik fungsi konduktivitas dalam skala 10°
(Q.cm)™ terhadap temperatur dari sampel B3 , terlihat bahwa kenaikkan kurva
secaradrastis dimulai sekitar temperatur 170 °C dan berakhir sekitar temperature
375 °C . Dari kecenderungan kurvaini dapat diketahui bahwa nilai konduktivitas
sampel ini naik secara tajam pada temperatur 170 °C, pada temperature 375 °C
nilai konduktivitas mencapa nila maksmum dengan kenaikkan mencapai 2

orde.

Dari tampilan kurva tersebut dapat dikethui pula bahwa keramik ini mulai
mengalami perubahan fase dari ferroelektrik ke paraglektrik dari temperatur 170
°C, dan selesai pada temperatur 375 °C, diatas temperature 375 °C sudah fasenya
sudah menjadi paraglektrik.

Dari keseluruhan grafik-grafik diatas diketahui bahwa masing-masing
sampel memiliki temperature transis yang berbeda, sampel Bl memilki
temperature transisi sekitar 130 °C, B2 140 °C, dan B3 170 °C, ketiga sampel
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selesai mengalami perubahan fase pada diatas temperatur 300 °C. Pada
temperature sintering 1200 °C, varias lama waktu sintering menyebabakan
bertambah besarnya ukuran grain BaTiO3 [4], pada penelitian ini ditemukan
bahwa bertambahnya ukuran grain keramik BaTiO3 menyebabkan semakin
tingginya temperature transisi. Ketiga sampel menunjukkan kenaikkan nilai
konduktivitas yang drastis seperti halnya kenaikkan nilai hambatan pada bahan

PTC.
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Gambar-5.6. Grafik fungsi impedansi real terhadap log frekuensi pada temperatur
kamar, 100 °C , dan 400 °C dari sampel (a) sampel A (b) sampel B1, (c) sampel B2, dan
(d) sampel B3, terlihat kurva konvergen padafrekuensi tinggi untuk semua temperatur.
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Berdasarkan grafik fungs impedansi real terhadap frekuensi (dalam skala
logaritma) pada gambar-5.6. terlihat bahwa pada semua sampel, impedans real
konvergen pada frekuensi tinggi untuk semua temperatur memberikan informasi
bahwa adanya polarisasi ruang muatan (space charges) dalam bahan %2 [12] .
Sedangkan pada temperatur 400 °C besaran impedansi real menurun terhadap
kenaikkan frekuensi, hal ini menunjukkan terjadinya penurunan konduktivitas a.c
pada sampel [*% [12]. Kurva pada temperatu 100 °C dan 400 °C berada dibawah
kurva temperatur kamar hal ini menunjukkan bahwa saat terjadi perubahan fase
nilai reistivitas sampel lebih tinggi dari pada sebelum perubahan fase ** [12].
Nilal resistivitas yang tinggi disebabkan karena munculnya efek PTC pada sampel
saat terjadi perubahan fase ferroel ektrik ke paraglektrik.

Pada frekuensi tinggi, nilai impedansi real-nya semua menuju kepada satu
garis yang konvergen yakni membentuk kurva horisontal . Hal ini memberikan
bukti bahwa pada frekuens tinggi impedansi bersifat linier, artinya impedansi
lebih bersifat resistif murni, sumbangan sifat ini diduga berasal dari komponen
ionik didalam material BaTiO3[10].

Nilai impedansi real ini juga berkurang sejalan dengan kenaikkan
temperatur ha ini menunjukkan bahwa saat sampel mengalami perubahan fase
dari ferroelektrik ke para elektrik sampel mangalami peningkata Loss [ 10].

5.3 Nyiquist plot
Pada temperatur kamar

Hasil Nyiquist plot gabungan untuk sampel B1l, B2, dan B3 pada
temperatur kamar diperlihatkan pada gambar-5.7 dibawah ini:
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Gambar-5.7.Nyiquist sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur kamar, terlihat bahwa
sampel B3 menduduki spektrum impedansi palin atas.

Dari gambar-5.7 spektrum impedansi sampel B pada temperatur kamar,
terlihat bahwa ketiga spectrum impedansi belum membentuk semicircle. Sampel
B3 kurva berwarna ungu menduduki spectrum impedansi paling atas, dan
spectrum impedansi sampel B2 berwarna hijau menduduki posisi paling bawah.
Jika diperhatikan mikrostruktur dari kedua sampel ini, sampel B3 dengan ukuran
grain lebih kecil dari sampel B2 menduduki puncak spektrum tertinggi pada
temperatur kamar saat sampel masih dalam fase ferroel ektrik.

Pada temperatur 100°C

Hasil Nyiquist plot gabungan untuk sampel B1l, B2, dan B3 pada
temperatur 100 °C diperlihatkan pada gambar-5.8 berikut ini:
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Gambar-5.8 Nyiquist sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur 100 °C, terlihat bahwa
sampel B3 menduduki spectrum impedansi palin atas.

Dari gambar-5.8 spektrum impedans sampel B pada temperatur 100 °C, terlihat
bahwa sampel B3 kurva berwarna ungu menduduki spectrum impedansi paling
atas, dan spectrum impedansi sampel B2 berwarna hijau menduduki posisi paling
bawah. Jika diperhatikan mikrostruktur dari kedua sampel ini, sampel B2 dengan
ukuran grain lebih kecil dari sampel B3 menduduki puncak spektrum tertinggi
pada temperatur 100 °C saat sampel sedang proses perubahan fase ke paragl ektrik.

Pada temperatur 400°C

Hasil Nyiquist plot gabungan untuk sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur 400
°C diperlihatkan pada gambar-5.9 berikut ini:
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Gambar-5.9 Nyiquist sampel B1, B2, dan B3 pada temperatur 400 °C, terlihat bahwa
sampel B2 menduduki spectrum impedansi palin atas.
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Dari gambar-5.9 spektrum impedansi sampel B pada temperatur 400 °C,
terlihat bahwa sampel B2 kurva berwarna ungu menduduki spektrum impedans
paling atas, dan spektrum impedansi sampel B3 berwarna hijau menduduki posis
paling bawah. Jika diperhatikan mikrostruktur dari kedua sampel ini, sampel B3
dengan ukuran grain lebih besar dari sampel B2 menduduki  spektrum paling
rendah,berarti sampel B3 memilki nilai resistansi paling kecil. Pada fase

parael ektrik kurva Nyquist ketiga ssmpel sudah membentuk semicircle.

5.3.1 Hasll fitting plot Nyiquist dan nilai parameter listrik

Untuk melihat mekanisme konduks listrik didalam bahan, penulis
mencoba memodelkan mekanisme konduks listrik didalam bahan tiap-tiap
sampel. Didalam mekanisme tersebut, penulis mengasumsikan bahwa elemen-
elemen rangkaian listrik yang memberikan kontribusi terhadap impedansi terdiri
dari R, dan C, jadi hanya bersifat resistans (menghambat aliran arus) dan
kapasitans (polarisasi muatan). Resistansi berasal dari grain boundary (Rgg),
grain interior (Rgj) dan elektroda (Rg) sedangkan kapasitansi berasal dari grain
boundary (Cgg) dan grain interior (Cgy).

Gambar berikut ini memperlihatkan beberapa kurvaimpedans hasil fitting
yang dilakukan oleh program ZsimpWin 3.10 yang mewkili sampel A dan B
beserta rangakain ekivalen yang dipilih sebagi model. Model rangkaian yang
dipilih untuk semua sampel disesaikan dengan keadaan sampel yang meliputi
ukuran grain dan ketidak seragaman ukuran grain akibat pengaruh waktu sintering
terhadap sampel.

Sampel A

Untuk sampel A , B2, dan B3 rangkaian ekivalan yang dipilih adalah
rangkaian resistor yang seri dengan 2 rangkaian paralel resistor dan kapasitor

dengan tidak memasukkan factor constant face element (CPE) dalam rangkaian
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tersebut. Sedangkan untuk sampel B1 dipilih rangkaian dengan memasukkan
factor (CPE) kedalam rangkaian tersebut.
Sampel A T.400C.txt
Model : R(CR)(QR)(CR) Wgt : Modulus 0 Z Msd
80_5 QG' Re 0.06908 22, Ce
75_5 Cor 2. 404E -7
3 Ror 24.11
70_5 Cos 4. 807E-6
655 Ros . 7265
603
553
£ 503
S 453 ot &% @ o :
=~ 403 ° ®eR & P g oo
N 353 : Ces ©
07 4 Cai GB %a
253 °
203 @ R =
1oé§
2— Rai Res
0 'ZIO' '4I0' o '6I0' - '8I0' N '1(I)0' @ '150' o '1:10' - '1é0' '
Z', ohm

Gambar-5.10. Spektrum impedansi sampel A pada temperatur 400 °C hasil fitting
program ZsimpWin 3.10 beserta rangkaian ekivalen dengan nilai-nilai parameter listrik

yang dihasilkan.
Sampel B
Sampel B1 T.kamar.txt
Model : R(CR(QR))(CR) Wgt : Modulus
900
= L] =]
800
] - 3 ®
] )
700
3 e ® e
600 oo -
% ] L=
500 L -
- . o Car Cai
N 4005 B
! 3 Be 0.1481 _”_
300 CToee 1.SS9E-s
i Ron 20,92 RE
] < 1.073E-15 "L‘k‘" Vk
200_:. “ n 0.3665
H& h=3 0.01
100+ o 3. 7TA43E-7 RG|
Rcx 1596
] I L B R 1 L 1 L R L R L R T
0] 200 400 600 800 1,000 1,200 1,400 1,600
Z', ohm

Gambar-5.11. Spektrum impedansi sampel Bl pada temperatur kamar hasil fitting
program ZsimpWin beserta rangkaian ekivalen dengan nilai-nilai parameter listrik yang

dihasilkan.
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Sampel B2 T. 100C.txt
Model : R(CR)(CR) W(gt : Modulus

52

7503
7003
6503
6003
5503
5003

£ 4503

< 3
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1 3803

* 3003
2503
2003
15038

100§§

503

O:

o

(] =]
oo

(]

o

CGI CGB

Re

Rai

Re
Cor
R GI
c GE
Roe

ReB

0.03942
2.36E-5
2.558E4
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Gambar-5.12. Spektrum impedansi sampel B2 pada temperatur 100C hasil fitting
program ZsimpWin beserta rangkaian ekivalen dengan nilai-nilai parameter listrik yang

dihasilkan.
Sampel B3 T.400C.txt
Model : R(CR)(CR) Wgt : Modulus

87 Re 0.03584
] & 8 Ca 1.47E-6
- @ ® - Rer 83.12
7 ° ‘ (] Cear 2.415E-7
] o " R 1391
6 o O « -
] =]
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Gambar-5.13. Spektrum impedansi sampel B3 pada temperatur 400 °C hasil fitting
program ZsimpWin beserta rangkaian ekivalen dengan nilai-nilai parameter listrik yang

dihasilkan.

Universitas Indonesia

Studi spektroskopi..., Syahril, FMIPA Ul, 2012.

0 Z, Msd.
o Z, Calc.




53

Nilai parameter listrik dari tia