I11. METODE PENELITIAN

A. Waktu dan Tempat Penelitian

Penelitian ini telah dilaksanakan pada bulan Februari sampai Juni 2013 di
Laboratorium Fisika Material dan Laboratorium Kimia Instrumentasi FMIPA
Universitas Lampung serta Pusat Penelitian dan Pengembangan Geologi Kelautan

(P3GL) Bandung.

B. Alat dan Bahan

Peralatan yang digunakan pada penelitian ini terdiri dari: neraca sartorius digital,
pipet, spatula, mortar pestle, cetakan sampel (die), tungku (furnace), alat pressing,

crucible, X-Ray Diffraction (XRD), dan Scanning Electron Microscopy (SEM).

Sedangkan bahan dasar yang digunakan dalam penelitian ini terdiri dari bahan
oksida dan karbonat dengan tingkat kemurnian yang tinggi yaitu: Bi,O3 (99,9%)
dari strem chemical, PbO (99%) dari aldrick, SrCO3 (99,9%) dari strem chemical,

CaCOj3 (99,95%) dari strem chemical, dan CuO (99,999%) dari merck.

C. Komposisi Bahan Dasar

Untuk membuat 3 gr sampel BPSCCO-2212 dengan kadar Pb=0,4 dan Ca=1,10

diperlukan bahan awal seperti ditunjukkan pada Tabel 2.
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Tabel 2.  Komposisi bahan BPSCCO-2212 pada kadar CaCO3=1,10.

Bahan Fraksi Massa (gram)
Bi>O3 1,60 1,0894
PbO 0,40 0,2609
SrCO; 2,00 0,8629
CaCOs3 1,10 0,3218
CuO 2,00 0,4650
Total 3,0000

D. Preparasi Sampel

Metode yang digunakan adalah metode reaksi padatan (solid state reaction

method) yang terdiri dari penggerusan, peletisasi (pressing) dan pemanasan

(kalsinasi dan sintering). Prosedur kerja dapat dilihat pada Gambar 11.

Penimbangan bahan awal dengan komposisi dasar (BiPb),Sr,CaCu,0s

Penggerusan 15 jam; Peletisasi

A 4

Kalsinasi selama 10 jam pada suhu
Tk=800°C

v

Penggerusan +20 jam; Peletisasi

A 4

Sintering selama 20 jam pada variasi suhu
Ts=815°C, 820°C, 825°C, dan 830°C

A\ 4
Karakterisasi
1. XRD (X-Ray Diffracttion)
2. SEM (Scanning Electron Microscopy)

Gambar 11. Diagram alir penelitian.
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1. Penimbangan

Bahan dasar yang digunakan dalam penelitian terlebih dahulu ditimbang sesuai
dengan takaran yang telah ditentukan. Semua bahan yang telah ditimbang

ditempatkan pada wadah tersendiri.

2. Penggerusan

Setelah ditimbang, bahan dicampur dan digerus dengan mortar dan pestle secara
manual sehingga bahan terasa halus selama +15 jam sebelum kalsinasi dan +20
jam sebelum sintering. Penggerusan bertujuan untuk meningkatkan homogenitas
bahan dan memperluas permukaan kontak agar reaksi dapat berlangsung secara
stoikiometrik. Dengan demikian, terjadi peningkatan efektivitas reaksi padatan

yang membentuk benih-benih senyawa (prekursor).

3. Peletisasi

Metode reaksi padatan (solid state reaction method) bahan superkonduktor
BPSCCO-2212 akan lebih mudah berlangsung jika bahan pembentuknya
berukuran kecil (luas permukaan kontak besar) dan jaraknya relatif berdekatan
satu dengan yang lain (padat). Dengan demikian agar reaksi padatan lebih
optimal, maka dilakukan peletisasi yaitu proses pemadatan serbuk bahan yang
telah digerus dengan alat pressing. Pada penelitian ini sampel dipelet dengan

kekuatan 8 ton.
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4. Kalsinasi dan sintering

Beberapa senyawa awal yang berbentuk karbonat perlu didekomposisi pada suhu
di bawah titik lelehnya dengan tujuan membuang komposisi yang tidak
diperlukan, misalnya:

CaCO3; —— Ca0(s) + CO, 3

SrCO; —  SrO(s) + CO, 4)

Sampel dikalsinasi menggunakan furnace merk termolyne tipe 47900 pada suhu
800°C selama 10 jam. Setelah dikalsinasi pelet digerus dan dipelet lagi. Kemudian
pelet disintering dengan variasi temperatur sintering (Ts) 815°C, 820°C, 825°C,

830°C selama 20 jam.

Tujuan kalsinasi adalah untuk menghilangkan senyawa-senyawa karbonat yang
tidak diperlukan. Hasil proses kalsinasi biasanya masih belum sempurna karena
adanya porositas akibat dekomposisi senyawa-senyawa karbonat. Sehingga perlu
dilakukan proses sintering untuk membentuk senyawa tertentu. Diagram kalsinasi

dan sintering secara terpisah ditunjukkan pada Gambar 12 dan 13.

800°C

j\
\

Furnace Cooling

\

15 t (Jamf
Gambar 12. Diagram proses kalsinasi.
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»Furnace Cooling

\
\

25 t (jam)=
Gambar 13. Diagram proses sintering.

5. Karakterisasi

Sampel yang telah selesai disintesis kemudian dikarakterisasi menggunakan X-

Ray Diffraction (XRD) dan Scanning Electron Microscopy (SEM).
a. X-Ray Diffraction (XRD)

Karakterisasi menggunakan difraksi sinar-X bertujuan untuk mengetahui fase
yang terbentuk pada sampel, menganalisis kemurnian serta jenis impuritas yang
terdapat pada sampel berdasarkan intensitas penyerapan terhadap sudut 20 yang
terbentuk. Pola difraksi sampel diperolen dengan menembak sampel
menggunakan sumber Cu-Ko yang mempunyai panjang gelombang 1,54 A
menggunakan alat XRD merk PANanalytical tipe X’Pert PRO PW3040/x0. Data
difraksi diambil dalam rentang 20 = 5° sampai 80°, dengan modus scanning
continue, dan step size sebesar 20 = 0,05 serta waktu 2 detik per step. Spektrum
XRD memberi informasi mengenai puncak—puncak intensitas pada sudut 26
tertentu. Dengan bantuan program celref, pola difraksi sampel yang diperoleh
dibandingkan dengan pola difraksi serbuk BPSCCO/BSCCO fase 2212 yang

dihasilkan Manabe (Manabe, 1988) (Gambar 14). Fase Bi-2212 yang terbentuk
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dapat diamati dengan menghitung fraksi volume (Fv), derajat orientasi (P) dan

impuritas (I) yang terkandung pada sampel menggunakan rumus sebagai berikut:

Fp = Y 1(2212)

= ()
-2 ®
[ =100% — Fv )
Dengan:
Fv = Fraksi volume fase Bi-2212
P = Derajat orientasi
I = Impuritas
Liotal = Intensitas total

I (2212) = Intensitas fase 2212

I (00l) = Intensitas fase h=0, k=0, dan I=bilangan genap.
0010
BPSCCO

" 2212

002

G ! B Gl G Rk N T
00 10.0 200 0.0 400 S0.0 60.0 0.0

Gambar 14. Spektrum XRD superkonduktor BPSCCO fase 2212.
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b. Scanning Electron Microscopy (SEM)

Struktur mikro dari sampel dianalisis dengan Scanning Electron Microscopy
(SEM). Hal ini dilakukan untuk melihat ukuran dan bentuk grain sampel.
Bahan superkonduktor mempunyai konduktivitas yang cukup besar, sehingga
sampel tidak perlu di coating dengan Au atau C, tetapi cukup dengan

menempelkan sampel pada holder menggunakan pasta perak.

6. Analisis (program Celref)

Analisis data XRD menggunakan program celref versi ke 3 (CELREF V3)
yang disusun oleh Jean Laugier dan Bernard Bochu. Langkah-langkah dalam
analisis data XRD menggukan program ini sebagai berikut:

a. Mengubah data XRD hasil pengukuran yang diperoleh (dalam bentuk

excel) ke dalam bentuk .rd yang ditunjukkan pada Gambar 15.

X ConvX - XRD File Conversion

File(s) to Canvert

File Type = |ASCIl 2thetal | |
Output file details Output Parameters
m Canvert wholg file (5] v
File Type : | Philips PC RD ~]
Estersi ld—_l Start Angle :
skension ; |.n -
End Angle :

Enzure unique filename : v Suffis: |b
Directory . D:AM'R'S TAN<RBD Meli RS

Count Time : 1.00

Change Directary Anode : Co ~
W avelength :
Date of output file Alpha-2 stripped : I
fe" Date of input file .
Alpha-2 ratio
" Today's date P e
Do That Convert Thang !l | E it

Gambar 15. Konversi file ke dalam bentuk .rd.
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Membuka program celref.
Membuka file yang telah dikonversi ke format .rd, dengan cara mengklik
file, pilih open, profile file, pilih format Philip format (.rd) yang

ditunjukkan pada Gambar 16a dan 16b.

CELREF V3 18 july 2001)

e About Exit Help
PeaksFile b fo
N Cell File

G Eruker Format (*.rae)
Print results Rigtveld Format (*.dat)
CPI Format (*.cpi)

s i

i | Initial cell parameters | Selection of the reflections | Celrefinement |

save First step: Enter the Braga angles of the measured
g @ g |[electons

By keyboard: Enter the wavelength in the "Cunent

Edit 4 “values" dialog box. click on the button “Keyboard"

then enter the measured values in the grid box.

Exit
-Fiom a file, click on the bution "'File" to load a Diffrac-4t,
HFIT ar b/ INFIT file,

By measuiing directly on a disgram. Click on the bution
" Diagram’”

~a © 28 =[]z X & Click and drag arectangle to "Zoow" and on the "Z- " button to "Unzoom”

% 100, Afgan Panah As... | ‘B 3.METODE PENELITL..

Laak ir: | (23 %RD Meli RS ] ek B

antisipasi §15.rd
ankisipasi §20,rd
antisipasi §25.rd
ankisipasi §30.rd

onne |

Filez of type: |F'hi|ip$ Format [7rd] j Cancel

(b)

Gambar 16. Proses input data.
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Memilih puncak-puncak yang terbentuk di program celref (Gambar 17)

dan mencocokkan dengan spektrum Mannabe.

Measure the reflection angles on the diagram
File Options PeakSearch Peskkil Help cuit

Observed reflections (2theta)

5356 16493 85020 1
—| 503
e 25508 3480 | 38833 2

262 = 7002 29457 3031 | 38069 3
® 33077 2708 | 60257 4
4 B16 203 B3 5
Prof File: antisipasi 830 x| | 47646 1909 | 39.59| 6
S5080 1668 | 2527 7
Anode:|Cu
57252 1609 38089 8
Al 22 Eatio
1 54056 | 1 54433 050

A 281 262

154182 | 503 | 7002 )

Theta range

To measure the posttions of the peaks on the diagram:

4By hand™ Click onthe peak with the left button

21 Automalic peak Search’ Click on the "Peak Search”
iten of the menu and adjust the parameters
Vou can mix the both methods:

To dlelete & measured reflection, bring the cursor on the
ine and click with the right buttar; o bouble click on the
corresponding lins of the list

i 2 5 4

500 : 600 7

10,0 200 Lo
PT- 5448 d= 1.684 |§>|H—{ z‘x‘@U\,d

antisipasi 830.rd: 5.0084

Gambar 17. Puncak-puncak yang akan dianalisis.

Mengubah “Initial Cell Parameter”” dan melakukan proses calculate pada

celref yang ditunjukkan pada Gambar 18. Hal-hal yang diubah

diantaranya:
e System : Orthorombic,
o Nilai awal kisi kristal:
a=>5.4217,
b =5.3838, dan
c = 30.8854.

e H-M Standart Symbols = FMMM
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CELREF ¥3 18 july 2001)

File Erase About Exit Help

Curent values Messursd aflections il el paramsters | Selaction of the refiections | Cellefinament

"@Keymaml B File 1 B Save l % Erase

Second step: Enter the infial cell parameters

A= 154182

28] =| 503 -By keyboard: Cilick on the 3Keyboard" button. Select
B T the: system. the space group. then enter the walues of
282 = | 7002

Calculated diagiam the paiameters, the wavelength, the range of Bragg
Cale. andles. Then click on "Cale.” buiton
a 54127 o |90
wfEE pE &y Ed/Fint
o [meem oy 30

(@ Change
From & CELREF %.cry file: Click on the "Load” button of
the tool bar

77214 11.460

4

B 51476 | 17.226 -To sava the cell parameters in 2 CELREF = e file. click
8 3.8607 | 22037 an the "Save" button.
1

3

&

H-M standard symbols  Gietspes symbols [H-M and Hall

A 281 262

00
00
0o
11137883 23.483 -To display the condiions limiting the possibls reflections,
PECN ~ | [Emm Bzz T 11 3 35790 zeava click o the "Display exist.” button.
PECA ~ |ccom -C z 2C 13 b
PHMA Py aen s e 115 32471 27.468
CMCM crote -czaz &7 0010 3.0835 | 26.908
Rav diagram EA DAt B ik 2 &7 11 7| 28867 30978
MMM ABIDT -k oz zC 67 .
File: antisipasi 830.rd Eam P &z 20 &7 200 27064 | 33100
Sample: 50084 251 CCCd, .~ |cccas Cz 2z -1BC 68 020 26918] 33283
CCCAZ -C ZA ZAC £ =
roce [ou 20 2| 26657 33619
02 2| 26513 33800
nn

essured reflections Observed profile: antisipasi 8301

MMMWWWWM

ulated reflections
‘| C g ~20 ‘ = |‘ ‘H 2- | X ‘ %‘ Click and drag avectangle to *Zoom" and on fhe "Z- " buttor to *Unzoom”

Gambar 18. Proses penentuan inisial parameter sel dan calculate.

Memilih “angular tolerance” (0.5 sampai 1) pada “Selecion of the

reflections” yang ditunjukkan pada Gambar 19.

CELREF V3 18 july 2001)

File Erase About Exit Help
Current values Measured reflections | Iritisl cell parameters - Selection of the reflections | Callrefinement |
A=|154182 | Automatic Selection I Delete: Selection ‘ Angular tolerance | 1.000  e9g
281 =| 503
Selected reflections Ieasured reflections || Calculated reflections | [Thind step: Selection of the reflections to be fitted
282=] o Nb [h k I [2T Obs |27 Calc | Dif Nb || Dkl [ 2Theta | & ||[Ih K 1]/ DRkl [2Theta] A | [To select sutomaticaly all the possible reflections.
(¥ Change 002 5292 5723 0430 1 [ 166357 | 5292 | = ||[002iEdEz7; 5723 = || |click onthe bulton “Automatic selection’”
2 113 25599 24878 0720 2| 247 25593 00 4| 7.7214] 11480 | |70 select the reflections one by one:
T 0010 46T a9 055 ERRCTIFRRE T UOB 51476 1728 | [ether cick onthe b o e cigran conesparcing
4 00 mOTT I00 0023 4 zi0E 33077 008 3007 BT | | oo e eeians (abserved or caeulated)
5 206 3R6R3 37646 0988 5 24579 36558 111 37883 23.492 -or click first on a reflection of the “Measured reflac-
fions" gid then o the correspanding reflection of the
E 0210 44616 44654 QO 6| 2098 MBS 11335780 4878 | |'Caicyisted efloctions” gid
7 Z20 47646 47643 0001 71908 4768 115 T s | oot ot
M T T e o0 ] Soang o delete one selected reflection click on the
5 133 55125 54603 0515 5| 18881 BBIZ 0010 3088 | R ||l ok the Mt
S || 9 317 ez G7E05 0553 3 18081 5252 117 28067 30578 | [indices in the table "Selected reflecions' [+
faosn 200 27084) 3f00 | [0
File: antisipasi 630.1d 020 269719 332 | [To delets all s selssted reflactions click on the
S ample: 50084 251 503 2g5T TmEla | |'est igth button of the disgram toolbar
rode: [Cu 022 2653 33800
0012 25738 34858
281 280 ¥ o aalomman wm1ar ¥
Measured reflections Observed profile: antisipasi 630.1d
eyl WM/J WWAMWWMW
2 3 4 g 3
Calculated reflections
H C o 29 [oT= 6T 0= 212 | &= |4 »H - | X ‘ @,| Click end drag aectangle o “Zoon' and onthe 2+ brtton o " Unzoont
METODE PEMELITIAN - Microsoft Word

Gambar 19. Seleksi puncak dengan toleransi anguler 1.
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g. Me-refine puncak yang telah dipilih sampai mendapat hasil yang sesuai

antara inisial sebelum dan setelah di-refine sehingga diperoleh seperti

Gambar 20.

CELREF ¥3 18 july 2001)
File Erase About Exit Help

Current values Measued reflections | Inital cell parameters | Selection of the refiectians Cell refinement |
h=|154180 Before refinement B nl @‘ xl @.I After refinement
261 =| 503 Wb [h K 1[2T Obs [2T0bs:shit[2T Cale [ D[ A [~ Lasch the refinement pracess Ho] hKI [2TObsshit [2TCal [ DE [ ~
o T 002 5292 5232 | 5830|059 002 | 5292 | 5806|0548
2| 113|25533) 25599 | 25,05 05427 Initial — Refined  Sigmas To refine 2 113 25599 | 25092 05067
@® Chanse || 5 g 010 z9s67| 25487 | 29460 00066 a 55100 | 0.0404 ~ (3] 0010 23467 | 23.434|-00274
4 202 33077 33077 | 32.996| 0.0909 b [5zm | saE @R @ 4| 202 33077 | 3a048| 0.0293
5| 024 3558 36558 | 345| 02127 Cme |z [02E 5| 024 36558 | 36.397| 01709
B 2010 44616 44616 | 44384 02329 £ NS ED || 0= M 6 2010 44616 44,454 01620
7220 47646 47646 | 47.923|02770 a | 80.000 80.000 | 0.000 H 7| 220 | 47R46 | 47.933-03511
8 0214 55125 55125 | B6.060| D.0B42 p [0 [wmo [omo g 0214 66125 | 65.127|0.0025
|8 2210 57052 57.252 | 67.261| 0.0085 9| 2210 b57.252 | 67.346| 00337
v [anoo0 [ enooo [ cooo =
|A2¢ [0000000 [0.000000  |0.000000 r
Raw di
SHEEE A 154180 | 154180 | 0.00000
A I
Fie: antisipasi 830.1d
Sampl: 5.0084 251
Anode: [Cu 3 3
L 281 2 Mean square deviation [ 029303 Mean square deviation [ 026723
Diagram - [B]x
Measured reflections

Observed profile antisipasi £30.id

| 100

‘ 200 ‘ 300

il
L[]

EH 7

i

T

i

slculated reflections

W & | }:| - x|&
Gambar 20. Hasil refine.

Click and drag arectangle to "Zoom" and on the "Z- " button to "Unzoom”

h. Meng-export data dari program celref ke ms-excel untuk menentukan

intensitas yang ditunjukkan pada Gambar 21.

Transfert to Excel

Li

st

& Shart

" Long

Select the text to be transfered to Excel , copy it in the clipboard.
and paste itin an Excel window

1 1 3 255333 265388 25

2delta[T] Lambda =
Initial 000000 1.54180 55200
Final 1.00000 1.00000° 3.0000
Sigmas 200000 1.54180 2.0000

H K L 2T(0ks)
0 0 2 5.292
1 1 3 26.699
0 0 10 29,467
2 1] 2 33.077
0 2 4 36.558
2 0 10 ME1E
2 2 0 47646
1] 2 14 55125
2 2 10 57.252

0 2 14 551246 5571246 550603 00643

0921 05067

b

5.2294
26,5988
33.07E9

2T-Zero

5.292
26.599
29.467
33.077
36.558
44 E16
47 646
55125
57.252

Iph.

C alpha
30,3196 90.000

26,5908 26,056
330769 32986
2Th(Cal) Dif
503 0545
25092 0507
294594 0027
3apas 0029
337 01A
44,454 0162
47938 0351
85127 -0.003
57346 -0.034

beta
40,000
0543
0091

Dolor

16,6995
34798
20312
27082
24579
2.0309
1.9086
1.EBE0
1.6091

gamma

90,000
0.000
0.000

DCalc

15,1424
35489
30284
27105
24690
20379
1.0954
1.EEED
1.6067

Gambar 21. Database hasil refine.

~

>
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Menentukan intensitas puncak yang diperoleh dengan mencari nilai yang

mendekati 2T(Obs) pada database excel terhadap data XRD hasil

pengukuran, seperti yang ditunjukkan pada Gambar 22.

wO-e-B <
[ st Page Lajout mulas  Data Review
s T sttt [oeners | SEE i | S T B ey
paste F Format Painter B I U~ A EdMerge aiCenter - ||[ § - % o [[%3 5% Fc;?‘?:{;zaw_“rnrm:v séﬂv Insert Delete Format 2 Clear- ?ﬁ:rgf ;T::t&-
| AL - f| Final values _: (Standard errors on 2nd line) ¥
A A B c D E F G H 1 J K L M N o P [0} R S T U N
1 [Final valuks  : {Standard errors on 2nd line)
3| zero Lambda a b c alpha beta gamma volume
4 | 0.00001.54180 5.4819 5.2078 30.9528 90.00 90.00 90.00 883.656
5 | 0.00000.00000 0.0518 0.1276 0.2917 0.000 0.000 0.000
6
7
8 | H K L 2Th(obs) 2Th_obs-shift 2Th(cCalc) diff. intensitas 2212
9 706
0| 00 7103 -0.3541 252
1| o0 29857 -0.9345 58
2|11 251149 0.7418 144 E
13| 0o 4 0.8813 143
14| 2 0 929 -0.0521 93
15| 1 1 44.8751 45.0116 -0.1365 73
16| 2 2 47.9043 422029 -0.2986 109
17| 3 1 5 55.3180 55.3180 55.3057 0.0123 98
18| 3 1 7 57.3831 57.3831 57.3556 0.0275 122
19 1098
20 |Sgrt(Sum(2Th O-C)**2)/(Nref-Npar)) : 0.6373
21 |sgrt(sum(2Th 0-C)**2)/Nref ) :0.5204
22 |impuritas fv o
2
24 35.70% 64.29%  41.26%
25

Ready G
‘3 start 9t . EN0

nsitas.



