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ABSTRACT

NdBazCu3O7_5 (Nd-123), Ndel_xB32CL13O7_5 (Ndel-x'123) and REBaQCU3O7_5
(RE-123) superconductors have been successfully synthesized by means of wet-mixing
method and HNO; as digest agent. Nd-123 samples were calcined at 600°C for 3 hours,
cooled and re-grounded. Characterization results of X-ray diffraction (XRD) for Nd-
123 samples (600°C) show impurity phase of Ba(NO;),, BaCOs;, Nd,Os;, CuO,
NdzCuO4, NdzBaO4, (Ndo,925B30,075)2CuO4_x, and Nd1,5Ba1,5Cu3O7,O3, while the Nd-123
phase itself has not been detected at all. The addition of re-calcination temperatures
(650-970°C) was applied to eliminate impurities and to grow the Nd-123 phase, in
order to obtain an increase in the weight fraction of Nd-123 (84.3 to 95.9 %) phase.
Based on these results, NdcY.4-123 and RE-123 samples were calcined at 600°C for 3
hours, cooled and re-grounded, then followed by re-calcination temperature at 970°C
for ten hours. Weight fractions obtained in NdxYx-123 samples were 96.6 to 97.0 %,
while they were approximately 96.9 to 98.8 % in the RE-123 samples. Characterization
of high-resolution neutron powder diffraction (HRPD) and synchrotron-ray diffraction
(SRD) were conducted for the Rietveld analysis with Rietica and FullProf programs.
Rietveld analysis results for NdY;x-123 samples showed that the addition of Nd
element (x = 0-1) resulting in increased values of lattice parameters, unit cell volume
and orthorhombisity, with the order from the smallest to the largest, namely Y-123,
Nd0’25Y0,75-123, Nd0,5Y0,5-123, Nd0,75Y0,25-123 and Nd-123. The addition of Nd
element on Nd,Y;x-123 superconductors also resulted in the migration of oxygen as
shown by reduced oxygen occupancy factor at the position of O(4). Rietveld analysis
results of REBa,Cu307.5, showed that the combination of RE resulted in changing the
values of the lattice parameters and the unit cell volume, with the order from the
smallest to the largest, ie Gd-123, Euy5Gdos-123, Eu-123,
Ndo,33Euo,33Gd0,33Ba2Cu307_5, Ndo,5GdO,5-123, Ndo,sEuO,5-123 and Nd-123.
Characterization using scanning electron microscopy (SEM) and transmission electron
microscopy (TEM) showed that the addition of re-calcination temperatures resulted in
larger particle sizes . Characterization results from superconducting quantum
interference device (SQUID) measurements showed that resistance of superconducting
property in a magnetic field of Ndys5YsBa,Cu3;O7.5 samples is greater than that of
Ndo25Y0,75sBa,Cu3O7.5 samples. Characterization results from vibrating sample
magnetometer (VSM) for REBa,Cu307.5 samples with particle sizes smaller than 50 nm
exhibit ferromagnetic properties at room temperature, while the sample with particle
sizes larger than 100 nm shows paramagnetic properties. The addition of Nd element
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from x = 0,25 to become x = 0,5 in NdsYx-123 samples has increased the critical
temperature Tc (from 90,5 to 91,5 K) and the critical current density Jc (from 4 x 10*
Acm™? to 1 x 10° Acm'z). The critical temperature of REBa,Cu307.5 samples are in the
range of 88,5 and 93,6 K.

Keywords : Superconductor, wet-mixing method, re-calcination, ferromagnetic, XRD,
SRD, HRPD, SQUID, critical temperature, critical current density
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re-kalsinasi

: Suhu Debye

: Energi gap

: Konstanta Boltzmann

: Suseptibilitas
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: Fluks magnetik

: Kuanta fluks magnetic

: Suhu Neel

: Jarak antar bidang Miller

: Sudut antara sinar datang dan bidang hamburan
: panjang gelombang sinar

: Intensitas sinar-X yang dihamburkan
: Intensitas sinar-X datang

: Faktor struktur geometri

: muatan electron

: Faktor hamburan atom

: Jumlah atom dalam sel satuan
: Faktor multiplisitas

: Koefisien absorpsi

: kalsinasi ulang dengan suhu kalsinasi lebih

tinggi

xxii



DAFTAR TABEL

Tabel 2.1. Sifat dasar dari neutron (T. Chatterji 2000) ........c.ccccveeerierieeiieeniennen.
Tabel 3.1. Pengurangan massa sampel NdBa,Cu3;07.5 dan GdBa,Cus;075 dari
hasil karakterisasi TGA ......ccccooiiiiiiiiiie e
Tabel 3.2. Nilai prosentase fraksi berat fasa NdBa,Cu3;07.5 dan fasa impuritas
pada suhu re-kalsinasi 650-900°C .............ccoeviiiiiiiiiiiiinn,
Tabel 3.3. Nilai prosentase fraksi berat fasa NdBa,Cu;0;; dan fasa impuritas
BaCuO; pada suhu re-kalsinasi 920-970°C ................ccceeenennn...
Tabel 3.4. Nilai prosentase fraksi berat fasa NY-123 dan fasa impuritas pada
suhu re-kalsinasi 970°C .........cooiiiiiiii
Tabel 3.5. Nilai prosentase fraksi berat fasa RE-123 dengan variasi unsur tanah
jarang dan fasa impuritas pada suhu re-kalsinasi 970°C ...............
Tabel 4.1. Harga parameter kisi a, b dan c, faktor reliability (R,, Rwp, Re, Rg,
Rp) dan goodness-of-fit (S) untuk sampel Nd-123 dengan suhu re-
kalsinasi 970°C selama 10 jam yang merupakan hasil karakterisasi

XRD, SRD dan HRPD menggunakan software FullProf (Rodriguez

200D ) ¢t
Tabel 4.2. Harga parameter kisi hasil refinement untuk sampel Nd-123
(T=650-970°C), Ndo,sGdo 5-123 (T:=920-970°C),

Ndp 33Eu033Gdo33-123 (T:c=920-970°C), NdyY1x-123 (T=970°C),
RE-123 (kombinasi RE) (T;c=970°C) .....covvniiiiiiiiiiieeen
Tabel 4.3. Data kristalografi hasil karakterisasi HRPD untuk
Ndo25Y0,75BacCusOr.s ceveneeiii e
Tabel 4.4. Harga faktor hunian (occupancy) hasil karakterisasi HRPD untuk
sampel Nd,Y;xBa,Cu;O75 setelah penghalusan puncak difraksi
dengan analisis Rietveld menggunakan program FullProf
(Rodriguez 2001) ..ooviiniii i e
Table 4.5. Kandungan oksigen sampel superkonduktor NdY; xBa,Cu3O75 ...
Tabel 4.6. Harga jarak antar atom sampel Nd,Y;Ba;,Cu;O7.5 (x=0, 0,25, 0,5,

X1X

33

41

48

52

55

78

80

89

90
93



Tabel 4.7. Harga sudut antar atom sampel Nd,Y.xBa,Cu3;07.5 (x=0, 0,25, 0,5,

Tabel 5.1. Harga suhu kritis intergrain and intragrain superconductivity untuk
FC dan ZFC dari sampel NdjsGdysBa,Cu3O75 dan
Ndo33E0033Gd033BasCuzOrs cnveeeieiiiiii

Tabel 5.2. Harga suhu kritis intergrain and intragrain superconductivity untuk
FC dan Z FC dari sampel NdsGdgsBa,Cu3;O75 dan
Ndo33Eu033Gd033BasCuzOr.s oo

Tabel 5.3. Hasil pengukuran suhu kritis (T.) menggunakan SQUID untuk
sampel REBa,Cu3;075 (RE=Nd, Eu, Gd) dengan satu, dua dan tiga
kombinasi unsur tanah jarang (rareearth) ..............................

Tabel 5.4. Harga M, M, dan H. untuk sampel Ndo33Eu33Gdp33Ba,CuzO7.5
dengan mixing selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi pada 750, 800,
850 dan 900°C ... ..ouiritiii i

XX

96

104

105

112



BAB 1
PENDAHULUAN

1.1. Latar Belakang

Bahan superkonduktor ditemukan oleh Heike Kamerlingh Onnes pada tahun
1911 telah memberikan peluang aplikasi sangat luas yang mengacu pada efisiensi
energi serta biaya dalam jangka lama. Beberapa aplikasi bahan superkonduktor
meliputi sistem kabel transmisi daya (trasmission cable system) (L. Rostila 2006; S.
Mukoyama 2007; J. Maguire 2009), sistem penyimpanan energi magnetik
(Superconducting Magnetic Energy Storage Systems) (P. Tixador 2010) dan magnetic
levitation (efek Meissner).

Bahan superkonduktor diupayakan memiliki suhu kritis (T.), rapat arus kritis
(Jo) dan medan magnetik kritis (Hc) tinggi, sehingga dalam pengaplikasiannya tidak
memerlukan biaya tinggi. Salah satu bahan yang mempunyai peluang besar dalam
aplikasi adalah superkonduktor sistem YBCO karena mempunyai T, J. dan He, tinggi.
Superkonduktor sistem YBCO ditemukan oleh Wu dan kawan-kawan (M.K. Wu 1987)
mempunyai rumusan stoikiometri YBa,Cu3;O7.5 (Y-123). Berbagai cara telah dilakukan
untuk meningkatkan T, J. dan H¢, superkonduktor YBCO, diantaranya dengan
substitusi unsur tanah jarang (rare-earth element). Unsur tanah jarang Nd, Eu, Gd, Sm,
Pr dan Dy merupakan bahan magnetik, dan diharapkan substitusi maupun penggantian
dengan unsur-unsur tersebut dapat memperbesar harga T, J. dan Hg,. Substitusi unsur
Y dengan RE mengubah rumus kimia senyawa dari YBa,Cu;O;5 menjadi
REBa;Cu307.5 (RE = Nd, Eu, Gd, Sm, Pr, Dy) atau REBCO (RE-123). Superkonduktor
Y-123 dan RE-123 mempunyai struktur kristal ortorombik. Superkonduktor sistem Y-
123 mempunyai grup ruang Pmmm (47), dengan parameter kisi a (38214 4), b (3,8877
A) dan ¢ (11,693 4) (N. Wong 1987). Substitusi unsur Y dengan RE, mengakibatkan
terjadinya perubahan nilai parameter kisi, dimana parameter kisi RE-123 lebih besar
dibandingkan parameter kisi Y-123 yang diakibatkan oleh perbedaan jari-jari ion Y**
dan RE*".

Upaya untuk meningkatkan harga T., J. dan H, terus dilakukan baik untuk
superkonduktor YBa,Cu3;07.; maupun REBa,Cu307.5, yaitu dengan substitusi unsur Ag



(C. Cui 1990; Y.L. Jiao 2003; N. Sakai 2005; N. Mori 2006) dan Ce (M.I. Petrov
2007). Substitusi Ag maupun Ce akan mengisi porositas, mengurangi batas butiran,
resistivitas keadaan normal dan pengaruh sambungan lemah (weak-link).

Berbagai metode dalam proses sintesis superkonduktor Y-123 dan RE-123 juga
telah dilakukan untuk meningkatkan harga T, J. dan H,, seperti metode reaksi padatan
(solid state reaction) (S. Suasmoro 2012), metode top-seeded melt growth (TSMG) (S.
Haindl 2005; N. Hari Babu 2006; Y. Shi 2006), metode pelelehan (melt-textured) (N.
Sakai 2007; Y. Nakamura 2007) dan metode oxygen-controlled melt growth (OCMG)
(M. R. Koblischka 2000; J.Q. Dai 2004).

Penelitian mengenai sifat magnetik superkonduktor REBa,Cu3;07.5 (RE = Nd,
Eu, Gd) dilakukan oleh Koblischka dan kawan-kawan (M. R. Koblischka 2003),
penelitian untuk menghasilkan ukuran butiran yang besar dilaporkan oleh K.
Ogasawara dan kawan-kawan (K. Ogasawara 2000), sedangkan penelitian flux pinning
dilakukan oleh M. Muralidhar (M. Muralidhar 2003) dan A. K. Pradhan (A. K. Pradhan
2000).

Penelitian superkonduktor RE-Y-123 dan 123 tidak hanya terbatas pada upaya
menghasilkan sampel dengan ukuran partikel besar (skala mikrometer) yang berkaitan
dengan peningkatan rapat arus kritis dan medan magnetik kritis, akan tetapi peneliti
juga berupaya untuk menghasilkan superkonduktor Y-123 dan RE-123 dengan ukuran
partikel dalam skala nanometer. Dalam aplikasinya, magnetik partikel nano digunakan
sebagai komponen aktif dari fluida magnetik (ferrofluids), pembuatan tape, dan dalam
aplikasi biomedical (R.W. Chantrell 1994; H. Gu 2003). Rao dan kawan-kawan (A.
Shipra 2007) telah melaporkan bahwa bahan superkonduktor Y-123 dengan T, sekitar
91 K dan ukuran partikel dalam skala nano memperlihatkan sifat feromagnetik pada
suhu ruang, sedangkan superkonduktor Y-123 dalam bentuk padatan (bulk) dengan
ukuran partikel dalam skala mikro memperlihatkan sifat paramagnetik. Superkonduktor
Y-123 dalam bentuk padatan diperoleh dengan pemanasan pada suhu 940°C.

Penelitian REBa,Cu3;075 (RE = Nd, Eu, Gd) yang sudah diuraikan di atas
umumnya masih berkisar pada pengamatan struktur mikro (micro-structure), magnetic
trapped dan analisis flux pinning. Sedangkan penelitian mengenai pengaruh substitusi
RE pada superkonduktor Y-123 terhadap migrasi oksigen, faktor hunian (occupancy),

pergeseran sudut fasa dan perubahan konstanta kisi, khususnya kombinasi dua dan



tiga rare earth dengan komposisi molar yang sama masih perlu diteliti. Penelitian
partikel nano RE-123 masih sangat jarang dilakukan dan dari pengetahuan penulis,
sintesis nano-partikel RE-123 dengan pengamatan sifat magnetik pada suhu ruang
sampai saat ini belum pernah dilaporkan oleh peneliti lain.

Berdasarkan uraian di atas, maka penelitian dititikberatkan pada pengamatan
pengaruh substitusi dan penggantian RE pada superkonduktor Y-123, terutama
terhadap perubahan struktur kristal, sifat listrik dan magnetik bahan. Oleh karena itu
disertasi ini mencakup tiga sub-tema kegiatan penelitian. Pertama, sintesis
superkonduktor NdBa,Cu;07.5 dengan variasi suhu re-kalsinasi dari 650 sampai 970°C,
sintesis substitusi Nd pada superkonduktor Nd,Y;.xBa;Cu3O7.5 dengan variasi x dari 0
sampai 1, dan sintesis superkonduktor RE-123 dengan kombinasi satu, dua dan tiga RE
(rare earth). Sampel yang sudah berhasil disintesis, dikarakterisasi dengan Xx-ray
diffraction (XRD) untuk mengetahui fasa-fasa yang terbentuk, karakterisasi
transmission electron microscopy (TEM) dan scanning electron microscopy (SEM)
untuk mengetahui morfologi sampel. Kedua, analisis Rietveld hasil karakterisasi X-ray
diffraction (XRD), high resolution powder diffraction (HRPD) dan synchrotron-ray
diffraction (SRD) untuk mengetahui struktur kristal (parameter kisi, ortorombisitas,
faktor hunian/occupancy, dan kandungan oksigen). Ketiga, karakterisasi vibrating
sample magnetometer (VSM) dan superconducting quantum interference device
(SQUID) untuk mengetahui sifat listrik dan magnetik NdyY;Ba,Cu3;O75 dan
REBa,Cu307..

Sampel disintesis dengan wet-mixing method dan HNO; sebagai digest agent.
Wet-mixing method bertujuan untuk menghasilkan bahan dengan homogenitas tinggi

dan biaya operasi yang rendah.

1.2.  Perumusan Masalah

Dari uraian latar belakang masalah pada sub bab 1.1 dapat dilihat bahwa
prosentase penelitian mengenai superkonduktor REBa,CuzO75 (RE = Nd, Eu, Gd)
dengan RE tunggal lebih banyak dilakukan dibandingkan penelitian dengan kombinasi
dua dan tiga RE. Kombinasi dua dan tiga RE dengan jari-jari ion berbeda
mengakibatkan distorsi lokal struktur kristal, dan diketahui bahwa distorsi lokal

struktur kristal suatu senyawa akan mempengaruhi sifat-sifat thermal, listrik, magnetik



dan sifat mekanik bahan. Oleh karena itu, penelitian ini bertujuan untuk mengetahui
perubahan atau distorsi lokal struktur kristal superkonduktor REBa,Cu;O7s akibat
penambahan satu, dua dan tiga kombinasi unsur-unsur Nd, Eu dan Gd dengan
komposisi molar sama, serta mengetahui sifat magnetik pada bahan nano-partikel
REBCO.
Berdasarkan uraian pada sub bab latar belakang, maka permasalahan pada
penelitian ini adalah
- bagaimana cara memperoleh fasa tunggal superkonduktor NdBa,Cu;07_s
- bagaimana pengaruh substitusi ion Nd** pada ion Y*" terhadap struktur kristal
(parameter kisi, volume sel, pergeseran sudut, ortorombisitas, occupancy), sifat
listrik dan magnetik superkonduktor Nd,Y.xBa;Cu3O07.5
- bagaimana perbedaan struktur kristal (parameter kisi, volume sel, pergeseran
sudut), sifat listrik dan magnetik superkonduktor REBa,Cus;07_; pada kombinasi
satu, dua dan tiga RE dengan komposisi molar sama
- bagaimana cara memperoleh bahan NEG-123 dengan ukuran partikel dalam
skala nano, dan bagaimana hubungan ukuran partikel dengan sifat magnetik

pada suhu ruang

1.3.  Tujuan Penelitian

Tujuan umum penelitian ini adalah untuk memperoleh superkonduktor
REBa,;Cu307.; dengan homogenitas dan rapat arus kritis tinggi.

Tujuan khusus penelitian ini adalah untuk mengetahui bagaimana pengaruh
penggantian unsur Y dengan unsur Nd terhadap perubahan struktur kristal, sifat listrik
dan magnetik superkonduktor Nd\Y;.xBa;Cu3;O7;s. Disamping itu penelitian ini
bertujuan megetahui distorsi lokal struktur kristal superkonduktor REBa,Cu;0O7.5 akibat
penambahan unsur-unsur Nd, Eu dan Gd, pada kombinasi satu, dua dan tiga rare earth,
serta mengetahui akibatnya pada sifat listrik dan magnetik REBa,Cu3;07.s pada suhu

ruang.



1.4.

Kontribusi Penelitian

Kontribusi penelitian terhadap perkembangan sains dan teknologi, khususnya

dalam bidang material superkonduktor meliputi

memberikan pengetahuan mengenai pengaruh substitusi maupun penggantian
ion Y>" dengan Nd’ terhadap struktur kristal, sifat listrik dan magnetik
superkonduktor Nd,Y;.xBa,Cu3;O07s dengan karakterisasi X-ray diffraction
(XRD), high resolution powder diffraction (HRPD), scanning electron
microscopy (SEM), dan superconducting quantum interferrence device
(SQUID)

memberikan pengetahuan mengenai struktur kristal, sifat listrik dan magnetik
superkonduktor REBa,Cu3O7.5 (RE = Nd, Eu, Gd) dengan satu, dua dan tiga
kombinasi unsur tanah jarang pada komposisi molar sama dengan karakterisasi
XRD, synchrotron-ray diffraction (SRD), SEM dan SQUID

memberikan pengetahuan mengenai sifat magnetik bahan nano-partikel
REBa,Cu;075 pada suhu ruang dengan karakterisasi XRD, transmission

electron microscopy (TEM) dan vibrating sample magnetometer (VSM).



BAB 2
KAJIAN PUSTAKA

2.1. Superkonduktivitas

Pada kajian teori ini (dari sub bab 2.1.1 sampai sub bab 2.1.4) akan dibahas
mengenai resistivitas nol, teori BCS, Efek Meissner, superkonduktor tipe I dan tipe II
dengan mengacu pada beberapa referensi (M. A. Omar 1974; A. Bourdillon 1994; B.R.
Lehndorff 2001; A. K. Saxena 2010).

2.1.1. Resistivitas nol (zero resistivity)

Superkonduktor pertama kali ditemukan oleh H. Kamerlingh Onnes dari
Universitas Leiden Belanda pada tahun 1911. Suatu bahan dapat dikatakan sebagai
bahan superkonduktor, apabila mempunyai resistivitas (p) dan medan magnet induksi
(B) di dalam bahan sama dengan nol. Jika suatu bahan superkonduktor didinginkan
terus sampai mendekati daerah suhu nol absolut, maka pada suhu tertentu resistivitas
normalnya akan turun secara drastis sampai menunjukkan resistivitas nol (zero
resistivity). Suhu peralihan pada saat terjadinya perubahan dari resistivitas normal ke
resistivitas nol disebut suhu kritis (7). Gambar 2.1 memperlihatkan perbandingan pola

penurunan harga resistivitas terhadap suhu dari bahan konduktor (Cu) dan

superkonduktor (Hg).
<+— Normal metal
0.002 -
HI Superconductor
R<107¢ Q cm
0'000 T T T T T
4,0 45 T =*
(K)

Gambar 2.1. Kurva hubungan resistivitas terhadap suhu dari bahan konduktor (Cu) dan
superkonduktor (Hg) (A. K. Saxena 2010)



2.1.2. Teori BCS

Pemahaman secara teoritis mengenai fenomena superkonduktivitas muncul
sekitar lebih dari 50 tahun setelah penemuan bahan superkonduktor. Teori tersebut
pertama kali dikemukakan oleh J. Bardeen, L.N. Cooper dan J.R. Schrieffer yang
dikenal dengan teori BCS. Teori mikroskopik BCS didasarkan pada beberapa hipotesa

- interaksi elektron-kisi mengarah ke interaksi elektron-elektron dan elektron
membentuk pasangan yang saling mengikat pada keadaan superkonduktor
- interaksi elektron-elektron dimediasi oleh pertukaran fonon antara dua elektron
yang berpasangan
- pasangan tersebut adalah elektron dengan spin-up yang mempunyai momentum
k dipasangkan dengan spin-down yang mempunyai momentum - K, dan
momentum sudut dari pasangan adalah nol
- panjang koherensi adalah sama dengan jarak dari pasangan, dan celah energi
yang teramati sesuai dengan energi ikat dari pasangan.
Gambaran elektron konduksi dalam permukaan Fermi sebuah logam diperlihatkan pada
Gambar 2.2. Dua elektron (berlabel 1 dan 2) terletak persis di permukaan Fermi. Jika
mereka membentuk pasangan yang saling mengikat, gerakannya akan berkorelasi,
asalkan tetap berada dekat dengan permukaan Fermi. Karena elektron 1 dekat dengan
permukaan Fermi, maka kecepatannya sangat besar (sama dengan kecepatan Fermi).
Pada saat elektron melewati ion positif, ion akan merespon dengan bergerak mendekati
elektron (Gambar 2.2.a). Dalam teori medan, karena distorsi kisi (yang disebabkan oleh
hamburan elektron), sebuah fonon terciptakan, dimana masing-masing elektron
dikelilingi oleh awan fonon. Elektron 1 dan 2 berinteraksi melalui pertukaran fonon
(Gambar 2.2.b). Momentum fonon q yang dipancarkan oleh elektron 1 diserap oleh
elektron 2, sehingga elektron 1 dan 2 masing-masing mendapatkan momentum (k; - q)
dan (k; + q). Interaksi ini kuat, ketika elektron 1 dan 2 memiliki arah momentum dan

spin yang berlawanan, yaitu (kl,—qT) dan (k2 —q, )



Ky —g) (ky+q)

>

- L
s
o
":1

(@ (b)

o

B2
iy
r
E
ra J

Gambar 2.2. a. Interaksi elektron-elektron
b. Pasangan yang dimediasi oleh fonon (A. K. Saxena 2010)

Ketersediaan fonon terbatas pada rentang energi kecil %o, = k,0,, di mana wp adalah
frekuensi Debye dan 6p adalah suhu Debye. Interaksi terjadi jika perbedaan energi
adalah

E, -E,=ho, (2-1)
Energi pasangan (7#iw,, ) lebih rendah dibandingkan energi total elektron bebas. Sebagai

hasilnya, sebuah gap terbentuk dekat energi Fermi, yang mana pendekatannya

diberikan oleh 2A =3.52k,T. pada T=0 K, dengan kg adalah konstanta Boltzmann dan

T, adalah suhu kritis. Di bawah T, parameter energi gap 2A naik secara tajam dari nol,

mengikuti rumusan

VA
2A(T) = 3.52k,T. (1 - FJ (2-2)

Persamaan (2-2) hanya berlaku untuk superkonduktor dengan suhu kritis rendah
(tipe I) dan tidak dapat diterapkan pada superkonduktor suhu tinggi (tipe II). Pada
superkonduktor suhu tinggi, substitusi isotop oksigen menghasilkan perubahan harga T,
yang sangat kecil. Hal tersebut mengisyaratkan bahwa dalam superkonduktor suhu

tinggi tidak tergambarkan adanya mekanisme elektron-fonon.

2.1.3. Efek Meissner

Peristiwa efek Meissner merupakan karakteristik lain dari bahan
superkonduktor yang tidak dapat dihubungkan dengan keadaan resistivitas sama
dengan nol. Tahun 1933 Meissner dan Ochsenfeld membuat percobaan mengukur
medan magnet pada sebuah superkonduktor timah. Dengan menempatkan bahan

superkonduktor dalam suatu medan magnetik kemudian didinginkan sampai suhu



bahan berada di bawah suhu kritis, maka bahan superkonduktor akan melayang.
Peristiwa melayangnya superkonduktor dalam medan magnetik disebut efek Meissner.

Peristiwa efek Meissner hanya bisa diterangkan bila dimisalkan ada fluks
magnetik yang keluar dari bahan superkonduktor atau dengan perkataan lain sebuah
superkonduktor berkelakuan seperti sebuah diamagnetik sempurna. Penolakan fluks
medan magnetik tersebut dapat diinterpretasikan sebagai pembangkitan arus pusar pada
permukaan superkonduktor dengan konduktivitas tak berhingga atau resistivitas sama
dengan nol. Rumusan elektrodinamika untuk medan magnetik induksi yaitu

B=yu,(H+M) (2-3)

dengan M adalah magnetisasi, H adalah medan magnetik luar, p, adalah 41 x 107.
Dalam keadaan superkonduktif, di bagian dalam superkonduktor B = 0, maka akibatnya

adalah H = -M, atau suseptibilitas mempunyai nilai -1.

y= ==l (2-4)

Harga suseptibilitas tersebut menyatakan bahwa bahan superkonduktor bersifat
diamagnetik sempurna, yang menunjukkan terjadinya penolakan medan magnetik dari
bagian dalam bahan superkonduktor.

Pada Gambar 2.3 diberikan contoh penolakan fluks magnetik untuk bahan
superkonduktor berbentuk bola.

Fluks Fluks
magnetik magnetik
/—'-\\
Bahan Bahan
N~
(a) (b)
Gambar 2.3. a. Fluks magnetik menembus bahan superkonduktor berbentuk bola pada
T>T,
b. Fluks magnetik ditolak bahan superkonduktor berbentuk bola pada T <
T.



2.1.4. Superkonduktor tipe | dan tipe Il

Apabila pada bahan superkonduktor diberi medan magnetik luar yang
diperbesar, maka pada suatu harga medan magnetik tertentu sifat superkonduktor bahan
tersebut akan hilang. Harga atau besar medan magnetik pada saat bahan kehilangan
sifat superkonduktornya disebut medan magnetik kritis (Hc).

Bahan-bahan superkonduktor umumnya diklasifikasikan ke dalam dua tipe
yaitu tipe I dan tipe II. Klasifikasi tersebut muncul karena terdapat perbedaan kelakuan
medan magnetik pada tiap-tiap jenis bahan superkonduktor. Parameter Ginzburg-
Landau umumnya digunakan untuk membedakan superkonduktor tipe I dan tipe II.

Perbandingan dua panjang karakteristik yaitu perbandingan antara panjang

penetrasi magnetik dengan panjang koherensi disebut dengan koefisien Ginzburg-

Landau (k) : k= 4 = konstan di sekitar Tc. Parameter panjang penetrasi magnetik (1)

merupakan kedalaman permukaan bahan superkonduktor yang dapat ditembus oleh
medan magnetik luar H. Selain itu, A didefinisikan sebagai ketebalan daerah di sekitar
teras tabung vorteks yang dialiri arus super dalam superkonduktor. Panjang koherensi
(&) adalah jarak antar elektron dalam pasangan cooper atau diameter fluksoid (vorteks)

seperti terlihat pada Gambar 2.4.

— & —

Gambar 2.4. Panjang koherensi & pada pasangan cooper (A. K. Saxena 2010)

10



Dari hasil perhitungan Ginzburg-Landau diperoleh harga « < =S untuk

V2

. 1 :
superkonduktor tipe I, sedangkan x > — untuk superkonduktor tipe II.

V2

Apabila pada bahan tipe I diberikan medan magnetik yang diperbesar sampai
mencapai nilai medan kritis H,, maka superkonduktor secara mendadak dan tajam akan
menjadi normal (kehilangan sifat superkonduktor). Hubungan tersebut diperlihatkan
dalam gambar 2.5.a, sebagai hubungan medan magnet luar (H) terhadap magnetisasi
(M). Daerah di dalam segitiga merupakan keadaan superkonduktor dengan resistivitas
nol (p = 0) dan medan magnetik di dalam bahan sama dengan nol (B = 0). Sedangkan
daerah di luar segitiga merupakan keadaan normal dimana medan magnetik dan
resistivitas bahan tidak sama dengan nol (B # 0 dan p # 0). Kurva pada gambar 2.6

dapat didekati dengan fungsi parabolik, dan dapat diekspresikan dengan sebuah rumus,

H.(T)=H, (0{1(%” (2-5)

dengan H.(T) adalah medan kritis pada suhu 7, H.(0) adalah medan kritis pada suhu nol

yaitu

absolut, 7. adalah suhu kritis. Superkonduktor tipe I hanya sanggup mengalirkan arus
dengan rapat arus kritis (J;) lebih kecil dari 10°A/em?, dan hanya dapat
mempertahankan superkonduktivitas dalam medan magnetik (H.) maksimum 10’
Gauss.

Hubungan antara medan magnetik luar dengan magnetisasi untuk
superkonduktor tipe II diperlihatkan pada gambar 2.5.b. Superkonduktor tipe II
mempunyai medan magnetik kritis terbawah (H;;) dan medan magnetik kritis teratas
(H¢2). Bila medan magnetik H yang lebih kecil dari He; diberikan pada bahan
superkonduktor tipe II maka bahan akan bersifat diamagnetik sempurna
(superkonduktor). Apabila medan magnetik diperbesar melebihi Hc;, maka bahan akan
ditembus fluks magnetik. Fluks magnetik yang menembus selanjutnya akan
menghasilkan arus sirkulasi di sekelilingnya. Arus sirkulasi ini akan menghasilkan
vorteks atau fluksoid. Apabila medan makin diperbesar, maka makin banyak fluks

yang menembus bahan. Ketika rapat vorteks cukup besar maka superkonduktor akan
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masuk ke keadaan normal. Nilai medan pada saat superkonduktor masuk ke dalam
keadaan normal disebut sebagai H. Hilangnya superkonduktivitas pada
superkonduktor tipe II karena pengaruh medan magnetik diperlihatkan pada gambar

2.6.b.

K> 1
1 b\E
k <
c—M)T 2 —umT
-1
s < |
|
|
|
= > H = : == » H
Hc Hee  He Heo

Gambar 2.5. a. Kurva medan magnetik terhadap magnetisasi superkonduktor tipe I
b. Kurva medan magnetik terhadap magnetisasi superkonduktor tipe II
(A. K. Saxena 2010)

HC{T) A
Ho(T) o Heo Shubnikov
region
H,(0) N ?
s Meissner
Heq region
» T > T
Te Te

(b)

Gambar 2.6. a. Kurva medan magnetik kritis terhadap suhu kritis pada superkonduktor
tipe |
b. Kurva hubungan magnetik kritis terhadap suhu kritis pada
superkonduktor tipe II (A. K. Saxena 2010)

Vorteks pertama kali ditemukan oleh Abrikosov pada tahun 1957 de ngan

menggunakan teori Ginzburg-Landau. Diketahui bahwa medan magnetik B dalam
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bahan superkonduktor adalah nol, oleh karena itu rapat arus x,J = VxB juga harus nol.

Dengan menggunakan teorema Stokes, maka diperoleh persamaan

rm=2ap-2 (2-6)
ho @

o

dengan ® adalah fluks magnetik dan ®, disebut kuanta fluks magnetik. Jadi setiap

vorteks membawa sebuah kuanta fluks magnetik sebesar @ = 2£ =2x10" Weber .
e

2.2. Superkonduktor Suhu Tinggi

Setelah penemuan superkonduktor suhu tinggi oleh Bednorz dan Muller (J.G.
Bednorz 1987) pada senyawa La, (\BayCuO, dengan suhu kritis sekitar 30 K, dan hanya
dengan mengganti La dengan Y maka Wu dan kawan-kawan (M.K. Wu 1987) dapat
meningkatkan suhu kritis menjadi 90 K pada superkonduktor YBa,CuO7.; (YBCO).
Superkonduktor suhu tinggi HTSC (High-T.) merupakan superkonduktor yang sejauh
diketahui terbuat dari senyawa oksida (keramik) mempunyai suhu kritis (T.), rapat arus
kritis (J.) dan medan magnetik kritis (H.) yang tinggi (B.R. Lehndorff 2001).

Superkonduktor keramik mengandung struktur lapisan CuO, yang terdapat
dalam satuan sel atau sub sel yang terpisah. Jumlah lapisan CuO, diduga berhubungan
erat dengan harga suhu kritis (T;) dan lapisan tersebut berperan dalam konduksi dua
dimensi yang terjadi. Semakin banyak lapisan CuO, dalam satu sel satuan, maka harga
suhu kritis semakin tinggi.

Dua contoh senyawa keramik yang termasuk superkonduktor suhu tinggi,
adalah superkonduktor YBa,Cu3;O¢x (YBCO) dan Bi,Sr,Ca, i CuyOznis (BSCCO).
Superkonduktor sistem BSCCO yang mempunyai rumus umum Bi;Sr,Ca, 1CupOanig
merupakan superkonduktor anisotropik. Keadaan anisotropik dalam superkonduktor
Bi,Sr,Ca,.1Cu,Oania disebabkan oleh kopling yang sangat lemah antara lapisan ganda
BiO-BiO. Dari rumus senyawa tersebut, superkonduktor sistem BSCCO mempunyai
tiga fase berkaitan dengan n= 1, 2, 3 ya itu : fase 2201 (untuk senyawa Bi,Sr,CuQg),
fase 2212 ( untuk senyawa Bi,Sr,CaCu,Og) dan fase 2223 ( untuk senyawa
Bi,Sr,Ca,Cu30,9). Superkonduktor sistem BSCCO dengan fase 2201 mempunyai suhu

kritis 30 K dengan satu lapisan CuO; dalam satu sel satuan, fase 2212 mempunyai suhu
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kritis 80 K dengan dua lapisan CuO, dan fase 2223 mempunyai suhu kritis 110 K
dengan tiga lapisan CuO; (A. K. Saxena 2010).

Sifat-sifat superkonduktor keramik sistem YBa;Cu3Og:x sangat dipengaruhi
oleh kandungan oksigen yang terdapat dalam senyawa tersebut. Kandungan oksigen
ditentukan oleh perlakuan pada proses pembuatannya. Superkonduktor sistem
YBa,;Cu3O¢x mempunyai dua struktur yaitu struktur tetragonal (0 < x < 0.5) yang
bersifat semikonduktor dan struktur ortorombik (1 > x > 0.5) yang bersifat
superkonduktor. Secara mikroskopik, struktur kristal =~ YBa,Cu3Ogs.x adalah #ri-
perovskite non-stoikiometrik dengan struktur idealnya adalah YBa,Cu30O7 (T. Chatterji
20006).

Struktur Perovskite ABX3 diperlihatkan pada Gambar 2.7, di mana simbol A
adalah atom Y, Nd atau Ba, simbol B adalah atom Cu dan simbol X adalah atom

oksigen.

Gambar 2.7. Struktur perovskite ABX; (T. Chatterji 2006)

Struktur kristal YBa,Cu3Og: terdiri dari lapisan CuOy, BaO, CuO;, Y, CuO,,
BaO, dan CuOy seperti diperlihatkan pada Gambar 2.8. Lapisan CuOy disebut lapisan
basal dimana terdapat oksigen nonstoikiometri. Untuk x = 0 bidang basal hanya terdiri
dari atom Cu. Posisi oksigen (yang disebut O4) kosong. Untuk x = 1, oksigen pada
posisi O4 penuh dan mengubah lapisan menjadi bidang Cu-O sepanjang sumbu b.

Proses doping sangat berpengaruh dalam lapisan CuOy. Valensi atom Cu (posisi Cul)
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dalam bidang basal untuk x = 0 adalah Cu'" sedangkan valensi ion Cu (posisi Cu2)
dalam lapisan ganda CuO, adalah Cu®*". Dengan penambahan jumlah oksigen, akan
terjadi perubahan terbesar dalam keadaan oksidasi pada atom Cu dalam bidang basal

CuOy dan keadaan oksidasi dari ion Cu ini berkisar antara +2 dan +3.

Gambar 2.8. Struktur kristal senyawa YBa,Cu307.5 atau REBa,Cuz07.5

Struktur magnetik dari tetragonal YBa,Cu3;O¢x untuk harga x ke cil adalah
antiferomagnetik. Antiferomagnetik YBa,Cu3Og:x adalah tetragonal (grup ruang
P4/mmm) dengan parameter kisi a=b ~ 3.86 A°, ¢ = 11.82 A° untuk x = 0. Posisi Cul
ditempati oleh ion non magnetik Cu'" (S = 0) dalam konfigurasi elektronik 3d'°. Posisi
Cu2 ditempati oleh ion magnetik Cu®" mempunyai spin S = ' dalam kofigurasi 3d’.
Gambar 2.9 memperlihatkan skema struktur antiferomagnetik YBa,Cu3;O¢. Magnetic
ordering muncul di bawah suhu Neel (Tx) = 410 K, yang mengimplikasikan interaksi

yang sangat kuat dalam bidang tetangga terdekat Cu-Cu. Vektor propagasi k = (1/2,
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1/2, 0) dan momen magnetik adalah sepanjang sumbu a, mengimplikasikan anisotropik
ortorombik yang kecil dalam penggambaran sistem magnetik spin Hamiltonian. Pada
suhu rendah, momen magnetik untuk ion Cu diperoleh sebesar 0.64up, yang
mengasumsikan faktor bentuk isotropik. Jadi disana terjadi reduksi yang kuat dari

momen magnetik yang diakibatkan fluktuasi quantum dan pengaruh kovalensi.

Cul

01 —>

Ba / /ﬁCu2

<—O02
Y —>s 03
/KCuZ
Ba \ 02
ol —

Cul
e

Gambar 2.9. Skema struktur antiferomagnetik YBa,Cu3Og (T. Chatterji 2006)

Superkonduktor sistem YBa,Cu3O7.5 (Y-123) kemudian dikembangkan menjadi
superkonduktor sistem (RE)Ba,Cu307.5, dengan mengganti blok Y dengan blok (RE)
yang tersusun oleh ion-ion tanah jarang (rare earth) Nd, Eu dan Gd. Ion-ion Nd, Eu
dan Gd merupakan bahan-bahan magnetik. Tujuan dari penggantian ion Y dengan ion-
ion Nd, Eu dan Gd adalah untuk menghasilkan bahan superkonduktor dengan rapat arus

kritis dan medan magnetik kritis yang tinggi. Superkonduktor sistem (RE)Ba;Cu3;O7.s
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(RE-123) lebih baik dibandingkan superkonduktor YBa,Cu307.5, dan bahkan diprediksi
sebagai bahan paling berpeluang untuk dapat diaplikasikan dewasa ini. Keunggulan
superkonduktor RE-123 dibandingkan superkonduktor suhu tinggi lain karena
mempunyai suhu kritis, rapat arus kritis, medan magnetik kritis yang lebih besar, serta
ketahanan terhadap lingkungan lebih baik.

Atom Y dapat disubstitusi oleh semua elemen magnetik unsur tanah jarang
kecuali Pr, tanpa menimbulkan perubahan yang berarti terhadap harga Tc. Awalnya
dipercaya bahwa PrBa,Cu;Og.x merupakan anomali dalam REBa,Cu3;Og¢ karena tidak
menunjukkan sifat superkonduktor. Akan tetapi anggapan tersebut hilang setelah Zou
dan kawan-kawan (Z. Zou 1998) berhasil membuat superkonduktor PrBa,Cu3;Og:x
dengan suhu kritis (T,) sekitar 85 K.

Ton Cu®" dalam REBayCu;O4.x memunculkan sifat antiferomagnetik pada suhu
relatif tinggi. Sedangkan magnetic ordering atom-atom unsur tanah jarang muncul pada
suhu yang sangat rendah. Magnetic ordering ion Cu*" dalam REBa,Cu3Og: Sama
dengan YBa,Cu30g¢:x dengan vektor propagasi k = (1/2, 1/2, 0) (T. Chatterji 2006).

Magnetic ordering Dy dalam DyBa,Cus;O; telah diamati oleh Goldman dan
kawan-kawan (A.I. Goldman 1987) dengan menggunakan difraksi neutron. Struktur
antiferomagnetik ion Dy muncul pada Ty = 1 K dengan vektor propagasi k = (1/2, 1/2,
1/2). Gambar 2.10 memperlihatkan variasi suhu dari puncak magnetik (1/2, 1/2, 1/2)
atau (111) dalam indeks sel. Intensitas puncak magnetik menurun secara kontinyu

dengan penambahan suhu dan menjadi nol pada Ty = 14 K.
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Gambar 2.10. Variasi suhu puncak magnetik (1/2, 1/2, 1/2) atau (111) dalam indeks sel
(T. Chatterji 2006)

2.3. Difraksi Sinar-X dan Sinkrotron

Sinar-X merupakan gelombang elektromagnetik dengan orde panjang
gelombang 0,1-10 A. Elektron dipancarkan dari tabung katoda yang dipercepat oleh
potensial yang sangat tinggi. Elektron yang dipancarkan mempunyai energi kinetik
yang sangat besar, sehingga apabila menumbuk target logam yang berfungsi sebagai
anoda maka sinar-X akan dipancarkan dari target logam tersebut. Sedangkan elektron
yang dipercepat oleh potensial tinggi dan bergerak dalam medan magnetik akan
melepaskan energi secara terus-menerus dalam bentuk radiasi elektromagnetik (foton)
yang disebut dengan radiasi sinkrotron. Secara umum tidak ada perbedaan yang
signifikan antara penggunaan sinar-X dan sinkrotron, hanya saja kemunculan beberapa
puncak dengan intensitas cukup tinggi apabila menggunakan sumber sinkrotron yang
diakibatkan oleh distribusi kontinu dari energi foton.

Difraksi merupakan suatu metode yang digunakan untuk mengamati struktur
kristal suatu bahan, yang berkaitan dengan sifat gerak gelombang. Apabila berkas sinar
dijatuhkan pada cuplikan, maka hamburan koheren yang terjadi pada arah sudut-sudut
tertentu, sesuai dengan perumusan Bragg

2 d(hkl) sin 0 (hkl) = A (2-7)
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dengan d(hkl) adalah jarak antar bidang Miller, 4 adalah panjang gelombang berkas
sinar dan 6 adalah sudut antara sinar datang dan bidang hamburan.

Perhitungan intensitas untuk hamburan sinar-X dan sinkrotron adalah sama,
sehingga dapat mengacu pada satu kasus sumber saja yaitu sinar-X. Hamburan

do,
), yang

Thomson untuk satu elektron dinyatakan dengan differential cross section ( o

merepresentasikan probabilitas sinar-X terhambur dalam detektor yang dinyatakan

sebagai

(2-8)

dengan /I, menyatakan intensitas sinar-X yang dihamburkan, /, intensitas sinar-X
datang, 7. adalah jari-jari elektron, (1+cos’d) adalah faktor polarisasi (B.K. Agarwal
1991).

Berkas sinar-X yang dihamburkan oleh cuplikan bergantung pada resultan
gelombang yang dihamburkan oleh seluruh atom di dalam sel satuan yang disebut
sebagai faktor struktur geometri F(k). Sehingga differential cross section dapat ditulis

sebagai

do ,| 1+cos* @ 2
< = F(k 2-9
e 0 29

dan faktor struktur geometri F(k) dinyatakan dengan
N
F(k) _ Zerm'(lm+kv+lw) (2_10)
1

dengan f adalah faktor hamburan atom, N jumlah atom dalam sel satuan dan (uvw)
menyatakan koordinat atom dalam sel satuan.

Selain itu ada beberapa faktor yang berperan dalam menentukan intensitas
sinar-X yang dihamburkan, antara lain faktor multiplisitas, absorpsi, suhu dan faktor
polarisasi Lorentz. Dengan memperhitungkan seluruh faktor-faktor tersebut, secara
umum intensitas pola difraksi yang dihasilkan oleh pantulan Bragg dapat dituliskan

sebagai (B.D. Cullity 1978) :

4 3 2 2M
I 10264 LA [%}|F|2p 1.+2COS 20 | e 2-11)
m-c” | 32m | v sin“f@cosf | 2u
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dengan e adalah muatan elektron, m massa elektron, ¢ kecepatan cahaya, 4 panjang
gelombang sinar-X, A4 penampang lintang terhadap sinar datang, r jari-jari
difraktometer, p faktor multiplisitas, v volume sel satuan, F' faktor struktur, M faktor
suhu dengan M = B sin’6/i°, B faktor Debye-Waller, u koefisien absorpsi linier, 8 sudut
hamburan Bragg.

Dalam proses refinement, parameter-parameter yang di refine adalah faktor

multiplisitas (p), faktor struktur (F), faktor suhu (e**) dan sudut hamburan Bragg (6).

2.4. Difraksi Neutron

Hamburan neutron termal merupakan suatu teknik yang sangat baik digunakan
untuk investigasi struktur suatu bahan. Penggunaan teknik ini didasarkan pada sifat

dasar dari neutron yang diperlihatkan pada Tabel 2.1.

Tabel 2.1. Sifat dasar dari neutron (T. Chatterji 2006)

No Property Value or equation

1 Mass 1.0087 atomic mass units
2 Charge 0

3 [-decay life time 885.8+0.9s

4 Free neutron decay n—>pte+0,

5 Spin Y

6 Magnetic moment, u, -1.9130427 un

Tabel 2.1 m emperlihatkan bahwa neutron bermuatan nol, mempunyai daya
tembus yang besar, interaksi dengan zat tergolong lemah dan tidak mengganggu sistem.
Karena interaksinya lemah, maka aproksimasi Born orde pertama dapat digunakan
untuk menghitung penampang hamburan absolut. Amplitudo hamburan neutron
bervariasi secara non-monoton dari unsur ke unsur. Untuk isotop yang berbeda dalam
unsur yang sama amplitudo hamburannya juga berbeda.

Neutron mempunyai spin, sehingga hamburannya bergantung pada spin inti
bahan. Kebolehjadian hamburan dengan spin paralel dan spin antiparalel berbeda, yang

menimbulkan hamburan koheren dan inkoheren.

20



Neutron mempunyai momen magnetik, sehingga dapat berinteraksi dengan
elektron yang tidak berpasangan dari atom magnetik. Hamburan neutron dapat
memberikan informasi tentang struktur magnetik, distribusi magnetik dan arah spin dari
bahan magnetik.

Dalam pengukuran menggunakan teknik hamburan neutron, berkas neutron
dilewatkan pada monokromator agar radiasi yang jatuh pada sampel mempunyai satu
panjang gelombang neutron (monokromatik) dengan vektor gelombang K,. Sebagian
radiasi neutron akan ditransmisikan oleh sampel, sisanya akan diserap serta
dihamburkan oleh sampel. Hamburan yang terjadi akan ditangkap oleh detektor dalam

arah ki, seperti diperlihatkan pada Gambar 2.11 (K. Skold 1986).

Gambar 2.11. Skema percobaan hamburan neutron (K. Skold 1986)

Radiasi neutron yang dihamburkan oleh sampel dan interaksinya digambarkan dengan
differential cross section
do___C o)
dQ  DON(AQ)n
dengan @ jumlah neutron yang melewati luasan persatuan waktu (fluks neutron

datang), N jumlah atom, AQ sudut padatan detektor, 7 efisiensi detektor, C kecepatan
cacah detektor. Differential cross section adalah fungsi dari besar dan arah k, dan k;
dan merupakan sifat dari sampel yang terukur.

Interaksi antara neutron dengan sebuah atom dapat terjadi melalui dua interaksi,
yaitu karena pengaruh gaya inti, dan pengaruh medan magnetik dalam atom, yang

digambarkan dalam bentuk amplitudo hamburan.
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Hamburan neutron oleh inti disebabkan oleh gaya inti yang mempunyai kisaran
panjang gelombang antara 10210 cm. Panjang gelombang neutron termal sekitar
10® cm yang mana lebih besar dibandingkan panjang gelombang gaya inti. Interaksi
antara neutron dengan sebuah atom melalui gaya inti dapat digambarkan dalam bentuk
yang sederhana dan dari definisi cross section maka diperoleh

Z—g =b’ (2-13)
dengan b adalah panjang hamburan dan besarnya hanya dipengaruhi oleh afomic
number Z dan atomic weight A.

Sedangkan cross section hamburan magnetik yang disebabkan oleh elektron

yang tidak berpasangan diberikan oleh persamaan

do 2
—o = m )l —k)F s+ (2-14)

dengan yr, = 0.54 x 10"? cm, S adalah bilangan kuantum spin untuk ion, dan

f(O)=f (kl —ko) adalah faktor bentuk magnetik yang merupakan transformasi

Fourier rapat distribusi elektron yang tidak berpasangan dari pusat ion.
Intensitas hamburan neutron diperoleh dari double differential cross section

yang diberikan oleh persamaan

py dO'2 1 k 1 ° 7 iO.F
10,E)= I A0 N D <—zQ.ii(O)elQ~V/(f)>el(E/h)tdt 2-15
(0.£) dQdE N(koj zrh [C 1)

dan faktor struktur

FO)= %Zbibj T<e-’@-@<°>e@"‘f/‘(” >dt (2-16)
i,j

dengan / konstanta Planck, O vektor hamburan dengan O = IEO - lgl , E energi neutron,

ri(0) posisi atom pada saat 0, r;(?) posisi atom pada saat t (K. Skold 1986).

Salah satu aplikasi neutron diterapkan pada HRPD (High Resolution Powder
Diffraction). HRPD merupakan difraktometer dengan sumber radiasi neutron dan
memiliki resolusi relatif tinggi, yang umumnya digunakan untuk mengamati struktur
kristal dan struktur magnetik suatu bahan. Neutron juga digunakan untuk meneliti atom
ringan dengan kehadiran atom berat, misalnya dalam paduan logam yang mengandung

atom ringan dan atom berat.
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2.5. Pengukuran Rapat Arus Kritis (J.)

Rapat arus kritis bahan superkonduktor dapat diketahui dengan pengukuran
medan magnetik. Pengukuran medan magnetik berbeda dengan pengukuran resistivitas.
Perbedaan tersebut terdapat dalam beberapa hal. Pertama : sampel tidak memerlukan
kontak listrik dan diperlukan sampel dalam jumlah yang tidak terlalu banyak, bahkan
dapat digunakan sampel dalam bentuk serbuk. Kedua, sinyal magnetik diberikan pada
suhu di bawah T, pada saat nilai resistivitas berubah menjadi nol dan sinyal magnetik
dapat digunakan untuk mengukur bahan pada suhu rendah. Ketiga, fraksi volume
superkonduktor (superconducting volume fraction) dapat diestimasi. Keempat, sinyal
dapat diberikan walaupun ada bagian dari bahan padatan yang terputus (terjadi crack)
atau tidak dipengaruhi oleh kontak antar butiran (M. 1. Youssif 2000).

Salah satu peralatan yang digunakan untuk mengamati sifat magnetik (momen
magnetik) adalah dengan superconducting quantum interference device (SQUID).
Keluaran dari peralatan SQUID dapat berupa data momen magnetik (m) sebagai fungsi
suhu (T) atau data momen magnetik sebagai fungsi kuat medan (H).

Momen magnetik biasanya dihubungkan dengan gerakan orbital atau gerakan
spin dari pertikel bermuatan dalam bahan. Ketika membandingkan bahan yang berbeda
atau bahan dengan ukuran berbeda, hal yang perlu diketahui adalah kuantitas
makroskopis dari magnetisasi atau momen magnetik total per satuan volume atau per

satuan massa :

m
M== 2-17
V (2-17)

Sedangkan suseptibilitas magnetik () didefinisikan sebagai intensitas magnetik yang
diperoleh dari penghalang kecil yang ditempatkan dalam medan magnetik. Kondisi
medan dari satuan gaya medan atau suseptibilitas didefinisikan sebagai perbandingan

magnetisasi (M) dengan kuat medan magnetik (H) :

r=" (2-18)

Rapat arus kritis dari bahan superkonduktor dihitung berdasarkan model Bean
(C.P. Bean 1964). Teori ini berawal dari sebuah arus yang diinduksi oleh perubahan
medan magnetik yang ditempatkan tegak lurus dengan sampel superkonduktor dengan

mengikuti hukum Faraday. Arus tersebut mengalir mengikuti hukum Lenz untuk
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melawan fluks muatan dalam kaitannya dengan pemberian medan magnetik. Bean
membuat dua asumsi pengertian histeresis secara teori dalam superkonduktor tipe II.
Asumsi pertama model Bean, bahwa magnetisasi M akan berubah secara linier melalui
bahan superkonduktor dengan jari-jari r dan seluruh perubahan dalam distribusi fluks
diinduksi pada permukaan bahan. Asumsi kedua, kehadiran gaya elektromotif terkecil
akan menghasilkan satu rapat arus kritis.

Perhitungan harga rapat arus kritis menggunakan model Bean untuk sampel
berbentuk serbuk dapat dilakukan dengan menggunakan data hasil karakterisasi SQUID
(grafik M-H) (A. Ehmann 1993; T. Rentschler 1994) yaitu

=

(2-19)

Fraksi volume superkonduktor dihitung dari hasil karakterisasi suseptibilitas

terhadap suhu pada zero field cooling (ZFC) dengan menggunakan hubungan

¥ = dimana H, = ! H, dan ny=1/3 (2-20)
H,, ’ Ny
dan dibandingkan dengan diamagnetik sempurna
y=-1/4n (2-21)

2.6. Penelitian yang sudah dilakukan sampai saat ini

Keberhasilan M.K. Wu, dan kawan-kawan (M.K. Wu 1987) mendapatkan
superkonduktor keramik sistem YBCO dengan suhu kritis sekitar 90 K, mendorong
para peneliti untuk meneliti lebih lanjut mengenai bahan superkonduktor tersebut agar
menghasilkan superkonduktor yang mempunyai struktur kristal tunggal, mempunyai
homogenitas, suhu kritis, rapat arus kritis dan medan magnetik kritis tinggi, serta
metode sintesis yang efektif dan efisien, baik dalam hal waktu maupun biaya.

Berbagai cara telah dilakukan agar tercapai tujuan tersebut, di antaranya dengan
substitusi kation, variasi suhu sintering, variasi metode pemrosesan maupun doping.
Untuk meningkatkan rapat arus kritis superkonduktor, T. Goto dan kawan-kawan telah
mensintesis superkonduktor (Ndo33Eu33Gdg2s)Ba;CusOx dengan doping Zr sebesar
0,1% serta penambahan 0,1% oksigen dan 0,1% gas argon dengan metode solution
spinning (T.Goto 2005). Senyawa awal dilarutkan dalam larutan aqueous poly (vinyl

alcohol) dengan propionic acid dan 2-hydroxy isobutyric acid. Proses pembentukan
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kristal dilakukan dengan menggunakan metode pelelehan sebagian (partial melting)
pada suhu 990°C. Pengukuran rapat arus kritis pada suhu 77 K dengan aplikasi medan
magnetik 6 T, telah menghasilkan J. sebesar 10° A/cm”. Penambahan doping Zr juga
dilakukan oleh Caixuan Xu dan kawan-kawan (C. Xu 2007) pada superkonduktor
GdBa, xCu;07.5. Proses sintesis dilakukan dengan metode pelelehan pada suhu 1030°C
yang dimodifikasi dengan proses fop-seed dan pada tahap akhir dilakukan proses anil
menggunakan gas oksigen dan argon. Penambahan 0.4 mol % ZrO; telah menghasilkan
Jc sebesar 10° A/cm” pada suhu 77 K. Selain itu, penelitian untuk meningkatkan rapat
arus kritis juga telah dilakukan oleh E. Ban dan kawan-kawan dengan doping ZnO dan
Zr0O; secara bersamaan. Penambahan doping sebesar 0,1 persen Zn dan 0,1 persen Zr
secara bersamaan pada superkonduktor Eu-Ba-Cu-O melalui proses partial melting
serta penambahan 0,1 p ersen oksigen dan 0,1 persen argon telah menghasilkan Jc
sebesar 1,8 x 10* A/cm” pada suhu 77 K (E. Ban 2007). Peningkatan rapat arus kritis
juga ditentukan oleh homogenitas fasa 211 dalam sampel seperti yang dilaporkan oleh
Diko dan kawan-kawan (P. Diko 2006) dengan melakukan sintesis superkonduktor
(RE)1xBa;xCu307.s menggunakan metode Top Seeded Melt Growth (TSMG).

Pada bab pendahuluan telah disinggung bahwa penelitian mengenai doping Ag
pada superkonduktor Gd-123 dan Y-123 telah dilakukan oleh N. Sakai dan N. Mori (N.
Sakai 2005; N. Mori 2006). Penambahan Ag telah mengisi porositas, mengurangi batas
butiran, mengurangi resistivitas keadaan normal dan mengurangi efek weak-link.
Metode pelelehan digunakan oleh N. Sakai dan kawan-kawan untuk pertumbuhan
kristal Gd;xBa,«Cu3O75, sedangkan metode infiltration growth digunakan oleh N.
Mori dan kawan-kawan untuk pertumbuhan kristal Y 1+xBa; xCu3zO7s.

Ukuran butiran bahan superkonduktor sangat penting untuk mekanisme aliran
arus dalam bahan. Penelitian untuk memperoleh ukuran butiran yang besar telah
dilakukan oleh S. Nariki dan kawan-kawan, dengan penambahan BaCeOs (barium
cerate) pada superkonduktor sistem Gd123. Sampel dengan komposisi Gd123 :
BaCeO;: Gd211 =100 : 40-x : x (x = 0-40) ditambah dengan 20 persen Ag,0 dan 0,5
persen Pt serta dialiri 1 persen oksigen telah disintesis dan menghasilkan sampel
dengan ukuran butiran berkisar antara 25 dan 33 mm (S. Nariki 2006). Penelitian

dengan penambahan campuran logam Bi-Sn-Cd pada superkonduktor Gd-123 untuk
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memperoleh ukuran butiran yang besar telah dilaporkan oleh Y. Kimura dan kawan-
kawan (Y. Kimura 2006).

Penelitian mengenai flux pinning dan magnetic trapped diantaranya dilakukan
oleh M.R. Koblischka (M. R. Koblischka 2000) dan A. Hu (A. Hu 2004). M.R.
Koblischka dan kawan-kawan mensintesis superkonduktor NEG-123 dengan metode
Oxygen Controlled Melt Growth (OCMG), sedangkan A. Hu mensintesis SEG-123
dengan metode pelelehan.

Ketepatan dan ketelitian menentukan komposisi molar bahan awal merupakan
salah satu keberhasilan dalam sintesis superkonduktor REBCO. Hal tersebut telah
dibuktikan oleh Yang Li (Y. Li 2004) dengan melakukan sintesis superkonduktor Eu-
Ba-Cu-O dengan variasi x pada senyawa superkonduktor Eu;.:xBa; Cu3;07.5. Dengan
menambah Eu dari komposisi molar x = 1 menjadi x = 1,02, dapat menurunkan harga
suhu kritis dari 92 K menjadi 55 K.

Beberapa penelitian untuk menghasilkan sampel dengan ukuran partikel dalam
skala nanometer telah dilakukan, diantaranya oleh Sundaresan dan kawan-kawan dari
India (A. Sundaresan 2009), yang memperlihatkan sifat feromagnetik non-magnetik
oksida CeO, dan Al,O3 pada suhu ruang. Histeresis feromagnetik juga telah diamati
dalam graphite yang diiradiasi proton (P. Esquinazi 2002) dan feromagnetik suhu
tinggi ditemukan dalam alkaline-earth hexaboride (D.P. Young 1999).

Seperti telah disebutkan pada bab pendahuluan, magnetik partikel nano
digunakan sebagai komponen aktif dari ferrofluids, pembuatan fape, dan dalam aplikasi
biomedical (R.W. Chantrell 1994; H. Gu 2003). Aplikasi partikel nano begitu luas,
sehingga mendorong peneliti untuk mensintesis partikel nano pada bahan
superkonduktor seperti yang telah dilaporkan oleh Rao dan kawan-kawan (A. Shipra
2007). Rao dan kawan-kawan mensintesis partikel nano YBCO dengan metode citrate-
gel, dan diperoleh ukuran partkel (butiran) sekitar 0,1 pum. Dari hasil karakterisasi
XRD, partikel nano YBCO memperlihatkan struktur ortorombik dengan parameter kisi
a (3,829 4), b (3,874 4) dan ¢ (11,670 A4). Partkel nano YBCO memperlihatkan sifat
diamagnetik dengan suhu kritis 91 K dan sifat feromagnetik pada suhu ruang dengan
koersivitas sekitar 200 Oe.

Satu hal yang perlu dicatat bahwa fenomena feromagnetik pada suhu ruang dan

sifat superkonduktor adalah berlawanan (antagonistic). Rao dan kawan-kawan
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memprediksi bahwa munculnya sifat feromagnetik dalam partikel nano disebabkan
oleh momen magnetik yang muncul dari kekosongan oksigen pada permukaan partikel
nano (C.D. Pemmaraju 2005). Sifat feromagnetik dalam bahan padatan seperti Fe;O4
dan CeO;, muncul dari interaksi kolektif dari momen magnetik atom atau ion. Magnetik
atom atau ion dalam bahan diatur dalam kisi periodik dan momennya berinteraksi
melalui perubahan medan molekul. Dan telah diketahui pula bahwa partikel nano dari
bahan magnetik mempunyai sifat berbeda dengan bahan padatan (bulk) yang
dipengaruhi oleh finite size (R.H. Kodama 1997).

Dari uraian yang telah disampaikan di atas, penelitian superkonduktor RE-123
tersebut lebih banyak difokuskan pada RE tunggal (Nd-123, Eu-123, Gd-123) dan
kombinasi tiga RE (Ndo33E033Gd 33Ba;Cus075), sedangkan kombinasi dua RE masih
jarang dilakukan. Oleh karena itu, pada penelitian ini dibuat sampel superkonduktor
RE-123 dengan semua kombinasi yang mungkin, yaitu kombinasi satu, dua dan tiga
RE. Jadi ada tambahan pada kombinasi dua RE dengan komposisi molar yang sama
yaitu NdosEups-123, NdosGdos-123, EugsGdys-123). Pada kasus nano partikel,
pengamatan sifat feromagnetik bahan superkonduktor yang telah dilakukan masih
terbatas pada bahan non magnetik, sedangkan pada penelitian ini digunakan bahan-

bahan magnetik (RE).
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BAB 3
SINTESIS SUPERKONDUKTOR REBa,Cu;07_;

Berbagai metode dalam proses sintesis superkonduktor REBa;Cu3O7.5 telah
dilakukan seperti telah dijelaskan pada bab pendahuluan, diantaranya adalah metode
top-seeded melt growth (TSMG) (S. Haindl 2005; N. Hari 2006; Y. Shi 2006). Metode
TSMG memerlukan suhu yang tinggi untuk proses pelelehan dan seed (benih) sebagai
umpan untuk menghasilkan kristal tunggal dalam ukuran besar. Untuk sintesis dengan
metoda pelelehan (melt-textured) telah dilaporkan oleh Sakai dan Nakamura (N. Sakai
2007; Y. Nakamura 2007), juga diperlukan suhu tinggi untuk proses pelelehan.
Koblischka dan Dai membuat sample RE-123 dengan metode oxygen-controlled melt
growth (OCMG) (M. R. Koblischka 2000; J.Q. Dai 2004), yang memerlukan suhu
tinggi dan kontrol oksigen. Kramer dan kawan-kawan (M.J. Kramer 1994) mensintesis
superkonduktor Nd-123 dengan metode solid state reaction dan kalsinasi pada suhu
890°C selama 24 jam, perlakuan sinter pada 1050°C selama 24 jam, perlakuan anil pada
suhu 950°C selama 24 jam dan 450°C selama 24 jam. Secara umum proses sintesis
pada penelitian-penelitian tersebut menggunakan suhu tinggi dan waktu sinter serta
suhu anil yang lama.

Pada penelitian ini dilakukan proses sintesis superkonduktor REBa;Cu3;O7.5
dengan wet-mixing method dan nitric acid (HNOs) sebagai digest agent, agar proses
sintesis tidak memerlukan suhu tinggi dan pemanasan yang lama.

Proses sintesis meliputi beberapa proses. Pertama dilakukan sintesis senyawa
NdBa,Cu307.5 dengan suhu re-kalsinasi (Ty.) pada 650-970°C selama satu jam. Proses
kedua dilakukan sintesis superkonduktor Ndo sGdo sBarCuzO75 dan
Ndp 33Eu033Gdo33Ba,Cuz075 dengan variasi T, pada 920-960°C selama satu jam.
Proses ketiga dilakukan sintesis senyawa Nd,Y;xBa,Cu;O75 dengan variasi x dari 0
sampai 1 dengan T, pada 970°C selama sepuluh jam dan proses keempat dilakukan
sintesis senyawa REBa,Cu;O7.; (RE=Nd,Eu,Gd) dengan T, pada 970°C selama

sepuluh jam.
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3.1. Proses Sintesis

Semua sampel pada penelitian ini disintesis dengan wet-mixing method dan
asam nitrat (HNO;) sebagai digest agent. Proses sintesis semua sampel sama dan yang
membedakan adalah variasi suhu re-kalsinasi (T,). Proses sintesis secara lengkap,
mulai dari penimbangan bahan, proses wet-mixing method, dan proses pemanasan

diperlihatkan pada Gambar 3.1.

Penimbangan Bahan Awal
(RE203, Y203, BaC03, CLIO)

Masing-masing bahan awal dicampur
dengan asam nitrat (HNO3) dan diaduk
sekitar 30 menit

v

e N
Larutan bahan awal dicampur

dan diaduk pada suhu di bawah
100°C sampai mengerak

v

Senyawa dipanaskan pada suhu
100°C selama 1 jam

. e
[ Analisis termal DTA/TGA ] /\K
wet-mixing
} method

600°C selama 3 jam

v
{ Didinginkan dalam furnace (natural }

{ Kalsinasi pada suhu

cooling) dan digerus

v
{ Re-Kalsinasi pada suhu 650°C — 970°C, }

masing-masing selama 1 jam

v
{ Karakterisasi }

XRD, HRPD, SRD, SEM, TEM, VSM, SQUID

Gambar 3.1. Diagram alir proses sintesis superkonduktor REBa,Cu307.5 (RE = Nd, Eu,
Gd)
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3.1.1. Pemilihan bahan

Secara garis besar penelitian ini bertujuan untuk memperoleh bahan dengan
homogenitas, suhu kritis, rapat arus, dan medan magnetik bahan yang tinggi. Oleh
karena itu pada penelitian ini dipilih unsur tanah jarang (rare earth) seperti Nd, Eu dan
Gd yang digunakan untuk substitusi Y pada superkonduktor sistem YBa,Cu3O7.
(YBCO atau Y-123). Unsur-unsur tersebut dipilih karena merupakan bahan yang
bersifat magnetik. Jari-jari ion Nd*" (112,3 pm), Eu’" (108,7 pm) dan Gd*" (107.8 pm)
dapat mensubstitusi ion Y°" (104 pm) karena memiliki perbedaan jari-jari ion yang
tidak terlalu signifikan. Sintesis bahan REBa,Cus;075 (RE = Nd, Eu, Gd), dilakukan
dengan wet-mixing method, menggunakan bahan-bahan Nd,Os3 (99,9 %), Gd>Os (99,9
%), Eux03 (99,9 %), BaCO; (99,9 %), Cu0(99,9 %) dan HNOj; (asam nitrat) sebagai
digest agent. Pemilihan asam nitrat sebagai pelarut, karena solubilitas bahan rare earth
dalam HNO; sangat tinggi. Dengan solubilitas yang tinggi diharapkan bahan-bahan
awal tersebut dapat larut dengan baik, sehingga ikatan yang terjadi bukan lagi ikatan
antar atom, akan tetapi ikatan antar ion. Hal tersebut memungkinkan untuk

menghasilkan sampel dengan homogenitas tinggi.

3.1.2. Proses wet-mixing method

Bahan awal penyusun superkonduktor REBa,Cu;O;5 (RE = Nd, Eu, Gd),
ditimbang sesuai dengan komposisi molar senyawa. Komposisi molar diubah menjadi
perbandingan berat yang disesuaikan dengan keperluan karakterisasi. Berat sampel
yang dibutuhkan untuk karakterisasi XRD dan SRD sekitar 1-2 gram, sedangkan untuk
karakterisasi HRPD dibutuhkan sampel minimum 10 gram. Ketepatan, ketelitian dan
kesterilan pada saat proses penimbangan merupakan salah satu parameter yang
menentukan keberhasilan proses sintesis superkonduktor (Y. Li 2004). Setelah
dilakukan penimbangan bahan awal yang digunakan untuk pembentukan senyawa
superkonduktor, maka selanjutnya dilakukan proses sintesis dengan wet-mixing
method.

Proses sintesis dengan wet-mixing method dapat diuraikan sebagai berlikut :
a. Masing-masing senyawa RE,O3; (RE = Nd, Eu, Gd), BaCO; dan CuO dicampur

dengan HNOj; serta diaduk menggunakan magnetic stirrer pada suhu 50°C sampai

diperoleh larutan RE(NOs);, Ba(NO;), dan Cu(NOs), yang homogen. Penggunaan
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suhu setinggi 50°C diharapkan dapat mempercepat proses pelarutan untuk
memperoleh larutan homogen. Pada penelitian ini, untuk memperoleh larutan
homogen diperlukan waktu sekitar 30 menit.

b. Larutan RE(NOs3)s, Ba(NOs3), dan Cu(NOs), tersebut diaduk dengan magnetic stirrer
dan dipanaskan secara perlahan hingga mencapai suhu di bawah 100°C sampai
mengerak.

c. Senyawa dalam bentuk kerak dipanaskan pada suhu 100°C selama satu jam untuk
menghilangkan kandungan air yang masih terdapat dalam senyawa, sehingga

diperoleh senyawa kering.

3.2. Analisis Termal

Terhadap senyawa yang sudah diproses melalui tahapan wet-mixing method
seperti yang telah dibahas pada sub-bab 3.1.2, terlebih dahulu dilakukan analisis
thermal gravimetry analyzer (TGA) dan differential thermal analyzer (DTA) agar
diperoleh suhu pemanasan yang tepat dan efisien. Kurva TGA memberikan informasi
perubahan massa selama proses pemanasan, sedangkan kurva DTA memberikan
informasi mengenai suhu pada saat terjadi perubahan massa. Kurva DTA dan TGA
(termogram) sampel NdBa,Cu3;O75 dan GdBa,Cus;0O75 masing-masing diperlihatkan
pada Gambar 3.2 dan 3.3.

Kurva DTA dan TGA sampel NdBa,Cu3;O;5 dan GdBa,CuzO7;
memperlihatkan 5 (lima) tahapan pengurangan massa sampel dari suhu ruang sampai

suhu 900°C seperti diperlihatkan pada Tabel 3.1.
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Gambar 3.3. Termogram sampel GdBa,Cu;07.5
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Tabel 3.1. Pengurangan massa sampel NdBa,Cu3;O75 dan GdBa,Cu3;O75 dari hasil

karakterisasi TGA
Sampel Massa awal  Posisi  Suhu Pengurangan Massa akhir
(mg) proses  (°C) massa (%) (mg)

NdBa,;Cu307.5 18,75 a 37-110 19,24 15,14
b 110-200 13,58 13,08
c 200-220 6,67 12,21
d 220-400 7,40 11,31
e 400-600 12,05 9,95

GdBa,;Cu307.5 18,02 a 37-110 5,57 17,02
b 110-200 26,26 12,55
c 200-220 5,19 11,90
d 220-400 6,68 11,11
e 400-650 17,00 9,22

Termogram memperlihatkan pola proses penguapan sampel NdBa,Cu3;O7.5 yang
ditandai oleh kehilangan berat dari prekursor. Proses kehilangan berat terlihat
bervariasi, dan secara garis besar tercatat sebanyak lima proses kehilangan berat karena
penguapan, yaitu :

a. terjadi pada interval suhu dari suhu ruang sampai suhu 110°C, dimana terdapat
lembah endotermis yang merupakan ciri dari penguapan air fisis. Air fisis berfungsi
sebagai pelarut mempunyai titik didih 100°C dan dapat menguap pada suhu di atas
titik didihnya. Pada proses tersebut terjadi penurunan berat sampel sekitar 19,24 %
seperti terlihat pada Tabel 3.1.

b. proses kedua pada interval suhu 110-220°C, terjadi pelepasan gas hidrogen (H,) dan
karbondioksida (CO,). Hal tersebut ditandai dengan penurunan berat sampel sekitar

13,58 %.
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c. pada interval suhu 220-600°C berat sampel berkurang sekitar 26,12 % yang
mengindikasikan adanya proses dekomposisi molekul-molekul nitrat menjadi NO
dan NO..

d. pada interval suhu di atas 600°C tidak terdeteksi penurunan berat sampel.

Secara keseluruhan penurunan berat sampel NdBa;Cu3;O;5 yang diakibatkan

pemanasan dari suhu ruang sampai suhu 900°C terjadi sekitar 58,94 %, yaitu dari 18,75

gr (berat awal) menjadi 9,95 gr (berat akhir).

Karakterisasi DTA/TGA juga dilakukan pada sampel GdBa,Cu307.5 yang telah
disintesis dengan proses yang sama dengan sampel NdBa,Cu3;O75. Penurunan berat
sampel GdBa,Cu3;07.5 selama pemanasan dapat diuraikan sebagai berikut :

a. pada interval suhu dari suhu ruang sampai suhu 110°C terjadi penurunan berat
sampel sebesar 5,6 % yang merupakan ciri dari penguapan air fisis

b. pada interval suhu 110-200°C terjadi penurunan berat sampel sebesar 26,3 %; yang
merupakan pelepasan gas hidrogen (H;) dan karbondioksida (CO,)

c. pada interval suhu 200-650°C terjadi penurunan berat sampel sebesar 28,87 %,
yang merupakan proses dekomposisi molekul-molekul nitrat menjadi NO dan NO,.

d. di atas suhu 650°C tidak terdeteksi adanya penurunan berat sampel.

Secara keseluruhan penurunan berat sampel GdBa,Cu;O75 yang diakibatkan

pemanasan dari suhu ruang sampai suhu 900°C terjadi sekitar 60,7 %, yaitu dari 18,02

gr (berat awal ) menjadi 9,22 gr (berat akhir).

Dari hasil analisis DTA/TGA yang telah diuraikan di atas, proses pengurangan
berat sampel yang diakibatkan pemanasan dari suhu ruang sampai suhu 900°C untuk
sampel NdBa,Cu3;07; hampir sama dengan yang terjadi pada sampel GdBa,Cu;07.,
akan tetapi terdapat perbedaan pada suhu pembentukan dari kedua senyawa tersebut.
Penurunan berat pada sampel NdBa,Cu307.; sudah tidak terdeteksi di atas suhu 600°C,
sedangkan pada sampel GdBa,Cus0O7; tidak terdeteksi penurunan berat sampel pada
suhu di atas 650°C.

3.3. Proses Kalsinasi dan Re-Kalsinasi

Berdasarkan hasil analisis DTA dan TGA pada sub bab 3.2, maka pada
penelitian ini proses kalsinasi dilakukan pada suhu 600°C, karena pada suhu tersebut

mulai terjadi pembentukan fasa NdBa,Cu3O7.s. Proses kalsinasi dilakukan selama 3 jam
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dengan harapan fasa impuritas dapat diminimalisir. Karena terdapat perbedaan suhu

pembentukan fasa NdBa,Cu3;075 (600°C) dan fasa GdBa,Cu307.5 (650°C), maka pada

penelitian ini dilakukan re-kalsinasi (T,) dengan suhu yang bervariasi untuk

memperoleh suhu optimal dalam menghasilkan sampel dengan kemurnian tinggi.

Proses re-kalsinasi dilakukan pada suhu yang berbeda untuk masing-masing

sampel yaitu :

a. sampel NdBa,Cus07.; dikalsinasi pada suhu 600°C selama tiga jam dan re-kalsinasi
pada suhu 650, 700, 750, 800, 850, 900, 920, 940, 960 dan 970°C selama satu jam.

b. sampel Nd,YBa,Cu;075 (x=0-1) dikalsinasi pada suhu 600°C selama tiga jam
dan re-kalsinasi pada suhu 970°C selama sepuluh jam.

c. sampel REBa,Cu3;075 (RE=Nd, Eu, Gd) dengan satu, dua dan tiga kombinasi RE
dikalsinasi pada suhu 600°C selama tiga jam dan re-kalsinasi pada suhu 970°C

selama sepuluh jam.

3.4. Karakterisasi
Sampel yang telah berhasil dibuat, diuji dan dilakukan karakterisasi XRD, SEM
dan TEM.

a. Karakterisasi X-ray diffraction (XRD) untuk mengetahui tingkat keberhasilan
terbentuknya fasa kristal yang diharapkan dan mengetahui perubahan pola
difraktogramnya. Peralatan X-ray diffractometer menggunakan Philips Type Expert,
CuKa, dengan panjang gelombang 1,54056 A (K-al) dan 1,54439 A (K-a2), diukur
pada sudut 20 dari 10 sampai 90° dengan peningkatan sudut 0,02°.

b. Karakterisasi scanning electron microscopy (SEM) untuk mengetahui morfologi
(bentuk, posisi dan ukuran butiran grain) sampel dalam skala mikrometer.

c. Karakterisasi transmission electron microscopy (TEM) untuk mengetahui morfologi

(bentuk, posisi dan ukuran butiran grain) sampel dalam skala nanometer.

3.5. Identifikasi Fasa
3.5.1. Pola difraksi sinar-X sampel NdBa,Cu;307.5 (T,. = 650-900°)

Senyawa NdBa,Cu3O7;5 yang sudah berhasil disintesis dengan wet-mixing

method dan suhu kalsinasi 600°C selama tiga jam, dilakukan karakterisasi XRD. Untuk
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memastikan fasa yang terbentuk, maka dilakukan analisis difraktogram, yaitu proses
pencocokan puncak difraksi dengan mengacu pada referensi database puncak, PDF
(powder diffraction file) menggunakan program Match. Proses pencocokan puncak
difraksi fasa Nd-123 untuk sampel dengan suhu kalsinasi 600°C ditunjukkan pada
Gambar 3.4.

600 - A
500 -
4004
300-

200 -

Intensitas (a.u.)

100

10 20 30 40 50 60
20 (derajat)

Gambar 3.4. Pola difraksi sinar-X (CuKa radiation) senyawa Nd-123 dengan proses
mixing selama 30 menit dan suhu kalsinasi 600°C selama 3 jam. Ket :
(a.u.) = arbitrary unit. Simbol : A ( Ba(NOs),), m (CuO), e (Nd,CuOy,),
¥ (BaCO0;3), o (BaNd,04), A (BaCu0O,), © (Nd03),
* (Ndo925Bag,075)2CuO4.x)

Dari hasil pencocokan puncak difraksi, terdeteksi fasa impuritas berupa
Ba(NO;);, CuO, Nd,CuO4, BaCOs;, BaNd,Os4, BaCuO,, (Ndjg25Bag75)2CuOax,
sedangkan fasa Nd-123 belum terbentuk. Karena fasa Nd-123 belum terbentuk pada
suhu kalsinasi 600°C, maka dilakukan kalsinasi ulang (re-kalsinasi) dengan variasi suhu
dari 650 sampai 900°C.

Hasil karakterisasi XRD sampel Nd-123 dengan suhu re-kalsinasi dari 650-
900°C diperlihatkan pada Gambar 3.5. Proses pencocokan puncak difraksi fasa Nd-123
dengan suhu re-kalsinasi dari 650 sampai 900°C mengacu pada dua PDF, yaitu PDF
nomor 045-0152 (R. Shpanchenko 1988) dengan komposisi kimia NdBa,Cu3;O7.
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(Barium Copper Neodymium Oxide), struktur kristal ortorombik dan PDF nomor 046-
0229 (E. Antipov 1994) dengan komposisi kimia NdBa;Cu3;Ogss, struktur kristal
ortorombik dan grup ruang Pmmm.

Dari hasil pencocokan pola difraksi, juga terdeteksi fasa impuritas berupa
BaCO;, BaNd,O4, Nd,BaCuOs, Nd,CuO4 dan BaCuO; untuk sampel Nd-123 pada
sudut 26 dari 22 sampai 31°, seperti terlihat pada Gambar 3.6. Sedangkan pada sudut 26
dari 32 sampai 60°, terdeteksi fasa impuritas berupa BaCO3, Nd,CuO4 dan CuO yang
diperlihatkan pada Gambar 3.7.

Pencocokan puncak difraksi untuk puncak impuritas BaCOj; (Barium Carbonat)
(Gambar 3.5, 3.6, 3.7) mengacu pada referensi PDF 045-1471 (A. Kern 1993) yang
mempunyai sistem ortorombik. grup ruang Pnma (62) dan parameter kisi a (6,433 4), b
(5,315 4), ¢ (8,904 4). Pencocokan puncak difraksi untuk puncak impuritas CuNd,O4
mengacu pada referensi PDF 039-1390 (N. Wong 1988) yang mempunyai sistem
tetragonal, grup ruang I4/mmm (139) dan parameter kisi a (3,944 A), ¢ (12,169 4).
Untuk puncak impuritas BaCuO, mengacu pada PDF 038-1402 (N. Wong 1987) yang
mempunyai sistem kubik, grup ruang Im3m (229) dan parameter kisi 18.2932 A
Pencocokan impuritas BaNd,O4 mengacu pada PDF 042-1499 (N. Wong 1991), sistem
ortorombik, grup ruang Pnam(62) dan parameter kisi a (10,585 4), b (12.45 4), ¢
(3,6039 A). Sedangkan pencocokan impuritas Nd,BaCuOs mengacu pada PDF 042-
0497 dengan sistem tetragonal, grup ruang P4/mbm (127) dan parameter kisi a (6,6977
A), b (5,8209 4).
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Gambar 3.5. Pola difraksi sinar-X (CuKa radiation) sampel Nd-123 yang disintesis
melalui proses mixing selama 30 menit dan variasi suhu re-kalsinasi
selama 1 jam. Ket: (a..u.) = arbitrary unit. Simbol : o (Nd-123)
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Gambar 3.6. Fasa impuritas pada sampel Nd-123 yang disintesis melalui proses mixing
selama 30 menit dan variasi suhu re-kalsinasi selama 1 jam pada sudut 26
dari 22 sampai 31°. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o (Nd-123), ¥
(BaCOs), A (BaCuO,), o (BaNd,04), ¢ (Nd,BaCuOs), @ (Nd,CuO4)
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Gambar 3.7. Fasa impuritas pada sampel Nd-123 yang disintesis melalui proses mixing
selama 30 menit dan variasi suhu re-kalsinasi selama 1 jam pada sudut 26
dari 32 sampai 60°. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o (Nd-123), ¥
(BaCO:s3), m (Cu0O), ® (Nd,CuOy4)
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Secara umum pola difraksi sinar-X yang dihasilkan oleh masing-masing sampel
dengan suhu re-kalsinasi dari 650 sampai 900°C hampir sama, yang mengindikasikan
bahwa pembentukan kristal Nd-123 mulai terjadi pada T,. di atas 650°C. Pengamatan
lebih lanjut memperlihatkan bahwa intensitas puncak fasa Nd-123 semakin besar
dengan penambahan suhu re-kalsinasi (Gambar 3.5), dimana intensitas puncak terendah
sekitar 953 cps terdeteksi pada sampel Nd-123 dengan suhu re-kalsinasi 650°C,
sedangkan intensitas puncak tertinggi sekitar 980 cps terdeteksi pada sampel Nd-123
dengan suhu re-kalsinasi 900°C. Penambahan suhu re-kalsinasi dari 650 sampai 900°C
dapat meningkatkan intensitas fasa Nd-123 dan sekaligus menurunkan intensitas fasa
impuritas BaCO3;, Nd,CuQO4, Nd,BaO,, serta meningkatkan intensitas fasa impuritas
BaCuO,, seperti terlihat pada Gambar 3.5, 3.6 dan 3,7. Fasa impuritas Nd,BaCuOs
tidak muncul pada suhu 650 sampai 750°C, tetapi terdeteksi pada suhu 800°C dengan
intensitas cukup tinggi, kemudian menurun sejalan dengan peningkatan suhu re-
kalsinasi.

Untuk mengetahui prosentase fasa Nd-123 yang terdapat dalam sampel, maka
dilakukan perhitungan harga fraksi berat. Fraksi berat (FB) Nd-123 dan fasa-fasa
impuritas diperoleh dari hasil refinement menggunakan program Rietica. Proses
refinement dilakukan pada background, sample displacement, faktor skala, parameter
pelebaran puncak dan ukuran kristal. Sedangkan untuk parameter kisi, tidak semua
sampel di refine karena beberapa refinement akan menjadi unstable. Dengan
pertimbangan bahwa tujuan refinement ini adalah untuk menghitung prosentase berat
(bukan menghitung parameter kisi), maka parameter-parameter yang mengakibatkan
unstable tidak di refine. Hasil perhitungan fraksi berat diperlihatkan pada Tabel 3.2.
Dari tabel terlihat bahwa penambahan suhu re-kalsinasi dari 650 sampai 900°C mampu
meningkatkan harga fraksi berat fasa Nd-123 dari 84,3 sampai 92,4 % dan fasa BaCuO,
dari 0.4 sampai 4,2 %. Hal tersebut mengindikasikan bahwa pertumbuhan kristal Nd-
123 dan impuritas BaCuO, semakin meningkat dengan bertambahnya energi panas
yang diberikan. Penambahan suhu re-kalsinasi juga dapat menurunkan harga fraksi

berat fasa impuritas BaCOs, CuO, Nd,CuOy seperti diperlihatkan pada Tabel 3.2.
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Tabel 3.2. Nilai prosentase fraksi berat fasa NdBa,Cu3;O7s dan fasa impuritas pada
suhu re-kalsinasi 650-900°C

T (°C) Fraksi Berat (%)

Nd-123 BaCO3 BaCqu CuO NdZCuO4 NdzB aCu05 NdzB 304

650 84,3 13,2 0,4 1,7 0,4 - -

700 86,2 10,4 0,9 1,5 0,2 - 0,8
750 87,6 8,4 1,6 1,2 0,1 - 1,1
800 89,2 5,9 2,4 0,7 - 0,6 1,2
850 90,8 4,2 3,1 0,3 - 0,5 1,1
900 92,4 2,0 4,2 0,1 - 0,2 1,1

Kemunculan fasa impuritas Nd,BaCuOs (Y-211) dapat menimbulkan cacat
kristal yang mengakibatkan munculnya gaya pinning yang akan menghalangi
pergerakan vorteks. Dalam superkonduktor sistem Y-123 maupun RE-123, terdapat
lapisan-lapisan yaitu blok reservoir muatan dan blok aktif (lapisan superkonduksi).
Dari aspek mekanika fluksoid blok reservoir muatan yang memisahkan dua blok aktif
terdekat berperan sebagai faktor yang menentukan besar kecilnya efek pinning dalam
bahan superkonduktor. Lemahnya mekanisme pinning akan berdampak buruk pada
sifat transpor dan magnetik bahan superkonduktor.

Besaran yang digunakan untuk menyatakan kemampuan bahan dalam mencegah
pergerakan vorteks disebut gaya pinning (Fp), yaitu gaya Lorentz maksimum yang
dapat ditahan oleh bahan tanpa menimbulkan disipasi, atau gaya minimum yang
diperlukan untuk menghalangi pergerakan garis fluks vorteks. Disipasi maksimum arus

bebas atau yang dikenal dengan rapat arus kritis (J.) didefinisikan sebagai :
Jo=— (3-1)

dimana B menyatakan besar induksi magnetik yang diberikan. Untuk menghindari
terjadinya disipasi arus tersebut adalah dengan menghalangi pergerakan garis fluks
vorteks yaitu dengan memperbanyak pusat-pusat pinning dalam bahan.

Keberadaan fasa Y-211 sangat diharapkan, karena fasa ini dapat berfungsi
sebagai pusat flux pinning. Fasa Y-211 akan menghambat pergerakan vorteks apabila

bahan dialiri arus. Terhambatnya pergerakan vorteks oleh keberadaan fasa Y-211 akan
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memperbesar nilai rapat arus kritis bahan. Fasa Y-211 yang merupakan fasa kedua
mempunyai struktur kristal yang sama dengan fasa mayor Y-123 yaitu struktur
ortorombik dengan valensi Cu berkisar antara Cu®" dan Cu®", oleh karena itu fasa Y-
211 tidak bersifat superkonduktor, melainkan isolator. Fasa Y-211 yang juga disebut
sebagai fasa hijau tidak hanya berfungsi sebagai pusat flux pinning dan meningkatkan
nilai rapat arus kritis (J.), akan tetapi interaksi antara fasa Y-211 dan Y-123 mampu
menghasilkan rerata ukuran kristal yang lebih homogen (M.R. Koblischka 2003).
Begitu pentingnya kehadiran fasa Y-211 dalam meningkatkan nilai rapat arus kritis dan
homogenitas, maka beberapa peneliti telah melakukan sintesis superkonduktor sistem
Y-123 dengan penambahan senyawa Y-211 (M.R. Koblischka 2003; S. Y. Chen 2008).

Fasa Y-211 harus mempunyai ukuran partikel yang homogen dan terdistribusi
secara merata dalam sampel, agar dapat berfungsi sebagai pusat pinning. Secara teori,
sebenarnya fasa Y-211 terbentuk melalui reaksi peritektik. Kalau dilihat dari diagram
fasa pembentukan superkonduktor Y-123, fasa Y-211 muncul pada proses sintesis
melalui proses pelelehan pada suhu di atas 1010°C, dengan reaksi kimia :

Y,0; + L (BaO + CuO) —» Y,BaCuOs (3-2)
Kemudian pada saat pendinginan sekitar suhu 1010°C, fasa Y-211 bereaksi dengan fasa
liquid (cairan) untuk membentuk fasa Y-123 dengan reaksi kimia :
Y;,BaCuOs + L (3BaCuO; + 2Cu0O) —» YBa,CuzO7.. (3-3)

Diagram fasa pembentukan superkonduktor Y-123 diperlihatkan pada Gambar 3.8.

Karena keberadaan fasa impuritas masih terdeteksi dalam sampel dengan suhu
re-kalsinasi 900°C, seperti diperlihatkan pada Tabel 3.2 yaitu fasa BaCO; dengan fraksi
berat (FB) 2,0 %, BaCuO, dengan FB 4,2 %, CuO dengan FB 0,1 %, fasa Nd,BaCuOs
dengan FB 0,2 % dan fasa Nd,BaO, dengan FB 1,1 %, maka penambahan suhu re-
kalsinasi masih perlu dilakukan untuk menurunkan intensitas fasa impuritas tersebut

(sub bab 3.5.2).
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o T =1035°C
g Y-211+L
T,=1010°C
Y-123+L
Y-123 + Y-211
5Y200 + BaO Y-211 Y-123 3BaCu0, +2Cu0

Gambar 3.8. Diagram fasa pembentukan fasa Y-123

3.5.2. Pola difraksi sinar-X sampel RE-123 pada T,. = 920-970°C
Berdasarkan hasil pencocokan puncak difraksi XRD pada sub bab sebelumnya

(3.5.2), sampel dengan suhu re-kalsinasi (T.) sampai 900°C masih menunjukkan
adanya impuritas terutama di daerah sudut 20 sekitar 28-30° berupa senyawa BaCOs,
BaCuO,, Nd;BaCuOs dan Nd,Ba0O,. Oleh karena itu dilakukan penambahan suhu re-
kalsinasi dari 920 s ampai 970°C agar dapat menghilangkan fasa impuritas tersebut.
Gambar 3.9 memperlihatkan pola difraksi sinar-X sampel NdBa,Cu;O7.s dengan T,
pada 920, 940, 960 d an 970°C selama 1 jam. Sedangkan Gambar 3.10 dan 3.11
memperlihatkan hasil pola difraksi sinar-X sampel dengan kombinasi unsur tanah
jarang yaitu sampel Ndo sGdysBa,CuzO7.5 dan Ndo33Eu33Gdg33Ba,Cuz07.5 dengan T,
pada 920, 940, 960 dan 970°C selama 1 jam. Dengan mengamati pola difraksi sinar-X
khususnya pada sudut, intensitas, dan bentuk puncak, semua sampel sudah mengkristal
dengan baik yang didominasi oleh kemunculan puncak yang berhubungan dengan fase
RE-123 dengan struktur kristal ortorombik. Pola difraksi sinar-X yang dihasilkan
hampir sama pada ketiga jenis sampel tersebut. Sampel NdjsGdysBa,CuzO75 dan
Ndy 33Eu033Gdy 33Ba,Cu307.5 merupakan kombinasi dua dan tiga RE dengan komposisi
molar yang sama. Karena tidak tersedia referensi PDF yang sesuai dengan sampel yang

dibuat pada penelitian ini, maka pencocokan puncak difraksi mengacu pada PDF
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dengan unsur RE tunggal. Pencocokan puncak difraksi dilakukan dengan menggunakan
PDF nomor 039-1419 (N. Wong 1987) dengan komposisi kimia EuBa,Cu3;07.s, grup
ruang Pmmm (47), struktur kristal ortorombik dengan parameter kisi a = 3,844 4, b =
3,906 4 dan ¢ = 11,722 A. Fasa Gd-123 mengacu pada PDF nomor 039-1417 (N. Wong
1988) dengan komposisi kimia GdBa,Cu307.5, grup ruang Pmmm (47), struktur kristal
ortorombik dengan parameter kisi a (3,844 4), b (3,906 4) dan ¢ (11,722 4). Sedangkan
fasa Nd-123 mengacu pada PDF nomor 046-0229 (E. Antipov 1994) dengan komposisi
kimia NdBa,Cu3O7.5, grup ruang Pmmm (47), struktur kristal ortorombik dengan
parameter kisi a (3,879 4) b (3,916 A) dan ¢ (11,765 A).

Intensitas (a.u.)
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v 20 30 40 5 60 70 80 9D

20 (derajat)

Gambar 3.9. Pola difraksi sinar-X (CuKa radiation) sampel NdBa,Cus;07.5 dengan
variasi suhu re-kalsinasi. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o
(NdB32CU307_5)
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Hasil pencocokan menggunakan program Match, diperoleh bahwa kesesuaian

sudut 20 antara model dengan data hasil eksperimen sudah baik, akan tetapi terdapat

perbedaan tinggi intensitas pada beberapa puncak. Secara umum intensitas puncak yang

diperoleh dari hasil eksperimen lebih tinggi dibandingkan intensitas puncak model.

Intensitas (a.u.)
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Gambar 3.10. Pola difraksi sinar-X (CuKa radiation) sampel NdysGdos-123
dengan variasi suhu re-kalsinasi. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol :
(0] (Ndo,5Gd()75-123)
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Gambar 3.11.Pola difraksi XRD (CuKa radiation) sampel Nd0,33Eu0,33Gd0,33Ba2Cu307_5
dengan variasi suhu re-kalsinasi. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o
(Ndo 33Eu0,33Gdo 33Ba;Cu307.5)

Sama seperti hasil yang diperoleh pada sampel Nd-123 dengan T,. pada 900°C,
maka pada sampel REBa,Cu;O75 (RE = Nd, Eu, Gd) dengan T, dari 920 sampai
970°C juga terdeteksi adanya fasa impuritas dengan intensitas yang kecil, terutama
pada daerah sudut 26 antara 22 dan 30°. Fasa impuritas yang terdeteksi adalah BaCuO,
(PDF nomor 038-1402) dan BaNd,O4 (PDF nomor 042-1499).

Pola penurunan fasa impuritas BaCuO, dan BaNd,O4 untuk sampel Nd-123,
NdosGdos-123 dan Ndg33Eu033Gdo33Ba,Cu3O7.5 masing-masing diperlihatkan pada
Gambar 3.12, 3.13 dan 3.14.
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Gambar 3.12. Fasa impuritas pada sampel Nd-123 pada sudut 26 dari 20 sampai 32°.
Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o (Nd-123), A (BaCuO;), O
(BaNd204)
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Intensitas (a.u.)

Gambar 3.13. Fasa impuritas pada sampel NdysGdys-123 pada sudut 20 dari 20
sampai 32°. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o (NdysGdys-123), A
(BaCuO0,), o (BaNd,04)
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Gambar 3.14. Fasa impuritas pada sampel Ndy 33Eug 33Gdo 33Ba;Cu3O7.5 pada sudut 26
dari 20 sampai 32°. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o
(Ndo,33Euo,33Gd0,33Ba2Cu307_5), A (BaCqu), O (BaNd204)

Hasil perhitungan fraksi berat untuk sampel NdBa,Cu3;O7s dengan suhu re-

kalsinasi dari 920 sampai 970°C diperlihatkan pada Tabel 3.3.

Tabel 3.3. Nilai prosentase fraksi berat fasa NdBa,Cu3;07.5 dan fasa impuritas BaCuO,

pada suhu re-kalsinasi dari 920 sampai 970°C

T (°C) Fraksi Berat (%)
Nd-123 BaCqu BaNd204
920 94,2 4,1 1,7
940 94,7 3.8 1,5
960 95,2 3,1 1,7
970 95,9 2,5 1,6
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Dari pola difraksi sinar-X pada masing-masing gambar terlihat bahwa fasa
impuritas dengan intensitas paling tinggi muncul pada semua sampel dengan suhu re-
kalsinasi 920°C. Semakin tinggi suhu re-kalsinasi, intensitas fasa impuritas semakin
kecil, dan hampir tidak terlihat pada suhu 970°C. Penurunan intensitas fasa impuritas
diikuti dengan pertumbuhan fasa (100) sekitar sudut 22,5°. Seperti yang telah dibahas
pada sub bab sebelumnya, kemunculan fasa impuritas berupa senyawa BaCO; dan CuO
masih cukup tinggi. Seperti diketahui bahwa senyawa BaCOj; sangat sulit untuk
terdekomposisi, dan pada suhu tinggi senyawa tersebut mudah untuk memadat sebelum
terjadinya proses sinter (T. Nevriva 1989). Akan tetapi pada eksperimen ini BaCO;
mampu terdekomposisi dengan cepat dengan penambahan suhu sinter dari 650 sampai
970°C. Hal tersebut dimungkinkan karena proses sintesis dengan wet-mixing method
mampu membentuk senyawa BaCOs; dalam ukuran kecil, sehingga apabila diberi
perlakuan pemanasan dengan cepat mampu terdekomposisi. Hilangnya impuritas
BaCO; dan CuO pada suhu antara 920 sampai 970°C dibarengi dengan pertumbuhan
fasa BaCuO,. Reaksi kimia BaCO; menjadi BaCuO, diperlihatkan pada persamaan
reaksi (A. Bourdillon 1994)

BaCOs(s) + CuO(s) —> COx(g) + BaCuO(s) (3-4)

Tabel 3.3 masih memperlihatkan fasa impuritas berupa BaCuO, dan BaNd,O4
dengan prosentase fraksi berat semakin menurun dengan meningkatnya suhu re-
kalsinasi dari 920 sampai 970°C. Sampel Nd-123 pada suhu 900°C (sub bab 3.5.2)
mempunyai fraksi berat sebesar 92,4 % (Tabel 3.2), bertambah menjadi 94,2 % pada
suhu 920°C. Harga fraksi berat tersebut semakin bertambah dengan penambahan re-
kalsinasi sampai suhu 970°C seperti terlihat pada Tabel 3.3. Sisa impuritas yang
terdeteksi mempunyai fraksi berat yang sangat kecil yaitu 2,5 % untuk senyawa
BaCuO, dan 1,6 % untuk senyawa BaNdO4. Senyawa-senyawa tersebut akan
membentuk  NdBa;Cu3O7.5 pada suhu yang lebih tinggi melalui proses pelelehan
sebagian (partial melting) atau pelelehan (melting) sehingga diperoleh sampel dengan
fasa tunggal. Akan tetapi pada penelitian ini tidak dilakukan proses sintesis
menggunakan metode pelelehan, karena sampel dengan fraksi berat di atas 95 % sudah

cukup untuk dilakukan analisis struktur.
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3.5.3. Pola difraksi sinar-X superkonduktor Nd,Y.,Ba,Cu;0-
Mengacu dari hasil yang diperoleh pada sintesis Nd-123 (sub bab 3.5.2),
dimana fraksi berat terbesar diperoleh pada suhu re-kalsinasi 970°C, maka proses
sintesis untuk sampel Nd,Y;xBa,Cu307.s dilakukan pada suhu tersebut selama sepuluh
jam. Gambar 3.15 memperlihatkan hasil karakterisasi XRD semua sampel YBCO yang
disubstitusi dengan unsur Nd pada komposisi kimia NdyY;.xBa;Cu3O7.5 dengan variasi

x dari 0 sampai 1 (x =0, 0,25, 0,5, 0,75, 1).

0.75 025

Nd._Y 123 J
A

Nd, Y123

Nd .Y -123

o . J LAJVL._.NMJ\LM.NLA‘—MM
Y-123 h JW

Intensitas (a.u.)

20 (derajat)

Gambar 3.15. Pola difraksi sinar-X (CuKa radiation) sampel NdyY«-123 (x=0, 0,25,
0,5, 0,75, 1). Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o (NdY;x-123)
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Secara umum setiap sampel memperlihatkan puncak tajam yang
mengindikasikan bahwa sampel sudah mengkristal dengan baik, walaupun di beberapa
sudut masih memperlihatkan adanya penumpukan (overlapping) maupun puncak yang
belum terpisah secara sempurna. Pola difraksi sinar-X hampir sama untuk semua
sampel, baik posisi sudut 20, maupun intensitasnya. Hal tersebut mengindikasikan
bahwa komposisi kimia dari campuran senyawa awal sudah sesuai dengan komposisi
kimia yang diharapkan.

Untuk mengamati fasa-fasa yang terkandung dalam sampel superkonduktor
dilakukan proses pencocokan puncak difraksi dengan mengacu pada referensi database
puncak menggunakan program Match dan perhitungan fraksi berat menggunakan
program Rietica. Kasus yang sama pada sub bab 3.5.2, bahwa pencocokan agak sulit
dilakukan karena belum tersedianya referensi PDF untuk sampel yang sesuai dengan
komposisi awal bahan yang disintesis pada penelitian ini. Oleh karena itu proses
pencocokan dilakukan dengan mengacu pada dua PDF, yaitu untuk sistem Nd-123 dan
Y-123. Untuk sistem Y-123 pencocokan mengacu pada PDF dengan nomor 039-0486
(N. Wong 1987) yang mempunyai struktur kristal ortorombik, grup ruang Pmmm (47),
dengan parameter kisi a (3,8214 4), b (3,8877 A) dan c (11,693 4), sedangkan PDF
nomor 046-0229 (E. Antipov 1994) diacu untuk sistem Nd-123. Difraktogram yang
diperoleh memperlihatkan puncak-puncak yang sesuai dengan karakteristik
superkonduktor NdyY;Ba,Cu3;07.5, yang ditandai dengan munculnya puncak dengan
indeks Miller (003), (013), (110), (103), (005), (113), (006), (201), (116), (213), (018),
(224), (131) dan (305). Intensitas tertinggi muncul pada puncak dengan indeks Miller
(110) dan (103), de ngan intensitas 2115 ¢ ps pada sampel YBa;Cu3;O7.5. Secara
keseluruhan fasa NdY-123 dengan struktur ortorombik dan grup ruang Pmmm telah
mendominasi puncak-puncak difraktogram. Pada daerah 26 antara 21 — 31° masih
terdeteksi kemunculan fasa impuritas berupa fasa BaCuO, dan fasa BaNd,O4 dengan

intensitas kecil.
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Gambar 3.16. Fasa impuritas pada sampel NdsY.x-123 pada sudut 26 dari 22 sampai

31°. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : 0 (Nd,Y1x-123), A (BaCuO»),
O (BaNd204)

Tabel 3.4. Nilai prosentase fraksi berat fasa NdY.x-123 dan fasa impuritas pada suhu
re-kalsinasi 970°C

Sampel Fraksi Berat (%)
Nd, Y4123 BaCuO, BaNd,O,4 atau
BaY204

Nd-123 97,8 1,7 0,5
Ndo.75Y025-123 96,7 2,1 1,2
NdosYos5-123 96,8 1,9 1,3
Ndo25Y0,75-123 97,0 2,2 0,8
Y-123 96,6 2,1 1,3
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Pola difraksi sinar-X untuk sampel NdxY.«-123 pada sudut 26 dari 21 sampai
31° diperlihatkan pada Gambar 3.16 sedangkan harga fraksi berat fasa NdyY;x-123
serta fasa impuritas diperlihatkan pada Tabel 3.4.

Tabel 3.4 memperlihatkan hasil yang hampir sama dengan penelitian pada sub
bab 3.5, di mana sintesis sampel dengan suhu re-kalsinasi 970°C ternyata masih
menyisakan fasa impuritas berupa BaCuO, dengan fraksi berat dari 1,9 sampai 2,2 %

dan BaNd,O4 atau BaY,04 dengan fraksi berat dari 0,8 sampai 1,3 %.

3.5.4. Pola difraksi sinar-X superkonduktor RE-123 (Nd, Eu, Gd)

Pola difraksi sinar-X semua sampel RE-123 dengan satu, dua, tiga kombinasi
RE (Nd, Eu, Gd) diperlihatkan pada Gambar 3.17. Secara umum diperoleh pola
puncak-puncak yang hampir sama pada setiap sampel, baik dari sudut 2 theta, maupun
intensitasnya. Puncak-puncak yang ditampilkan terdiri dari puncak-puncak yang tajam,
hal ini menunjukkan sampel RE-123 sudah mengkristal dengan baik. Pada sampel
REBa,Cu;07.5 yang disintesis pada suhu re-kalsinasi 970°C, hampir tidak terdeteksi
fasa impuritas, kecuali pada sampel NdjsEugs-123 terdeteksi impuritas BaCuO, dan
BaNd,O4 dengan intensitas sangat kecil.

Pada tahap pencocokan puncak difraksi sampel RE-123 dengan variasi unsur
tanah jarang, permasalahan yang sama dengan sampel Nd,Y;xBa,Cu;O7.5 juga terjadi,
dimana tidak tersedianya PDF RE-123 untuk kombinasi dua dan tiga RE dengan
komposisi kimia yang sama. Oleh karena itu pencocokan puncak difraksi dilakukan
dengan mengacu pada semua PDF penyusun senyawa. PDF nomor 039-1419 (N. Wong
1987) dengan komposisi kimia EuBa,Cus07.5, grup ruang Pmmm (47), struktur kristal
ortorombik dengan parameter kisi a = 3,844 A, b= 3,906 4 dan ¢ = 11,722 A diacu
untuk fasa Eu-123. PDF nomor 039-1417 (N. Wong 1988) dengan komposisi kimia
GdBa,;Cuz07 grup ruang Pmmm (47), struktur kristal ortorombik dengan parameter kisi
a (3,844 4), b (3,906 4) dan ¢ (11,722 4) diacu untuk fasa Gd-123. Sedangkan untuk
PDF nomor 046-0229 (E. Antipov 1994) dengan komposisi kimia NdBa,Cu30O7.s, grup
ruang Pmmm (47), struktur kristal ortorombik dengan parameter kisi a (3,879 4) b
(3,916 4) dan ¢ (11,765 4) diacu untuk fasa Nd-123.
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Gambar 3.17. Pola difraksi sinar-X (CuK « radiation) sampel RE-123 dengan satu, dua
dan tiga kombinasi RE. Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o (RE-123)

Pola difraksi sinar-X untuk sampel RE-123 dengan variasi unsur tanah jarang
pada sudut 20 dari 21 sampai 31° diperlihatkan pada Gambar 3.18 dan harga fraksi
berat fasa RE-123 serta fasa impuritas diperlihatkan pada Tabel 3.5.
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Gambar 3.18. Fasa impuritas pada sampel RE-123 di daerah sudut antara 22 dan 31°.
Ket: (a.u.) = arbitrary unit. Simbol : o (RE-123), A (BaCuO;), o
(BaNd204)

Tabel 3.5. Nilai prosentase fraksi berat fasa RE-123 dengan variasi unsur tanah jarang
dan fasa impuritas pada suhu re-kalsinasi 970°C

Sampel Fraksi Berat (%)

RE-123 BaCuO, BaRE;O4

(RE=Nd,Eu,Gd)

Nd-123 97,8 1,7 0,5
Eu-123 98,4 0,9 0,7
Gd-123 99,1 0,7 0,2
NdosEups-123 97,5 1,8 0,7
NdysGdos-123 98,0 1,2 0,8
EuosGdos-123 98,8 0,9 0,3
Ndo33Eu033Gdo33BaCus075 98,1 1,4 0,5
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Secara umum, perhitungan hasil fraksi berat untuk sampel RE-123 (RE=Nd, Eu,
Gd) dengan suhu re-kalsinasi 970°C adalah sangat tinggi, yaitu antara 97,5 dan 99,1 %.
Hal tersebut mengindikasikan bahwa suhu 970°C merupakan suhu optimal
pembentukan kristal RE-123 dengan wet-mixing method dan asam nitrat (HNO3)
sebagai digest agent. Kalau dibandingkan dengan proses sintesis menggunakan metode
solid state reaction untuk bahan yang sama dan dengan suhu pemanasan pada 1050°C
selama 20 jam yang dianil dengan aliran O, (W.G. Suharta 2007), maka proses sintesis
dengan wet-mixing method menghasilkan sampel RE-123 yang lebih baik. Hal tersebut
dapat dilihat dari fraksi berat yang dihasilkan dengan metode solid state reaction
sebesar 88 %, sedangkan dengan wet-mixing method mempunyai harga fraksi berat di

atas 97 %.

3.5.5. Pola difraksi sinar-X sampel Nd 33Eu,33Gdg33:Ba,Cu3;07.5

Pada penelitian ini dilakukan sintesis sampel Ndo33Eug33Gdo33Ba;CuszO7.s
dengan proses sintesis yang berbeda dengan sampel Nd-123. Dengan mengkaji hasil
dan pembahasan pada sub-bab sebelumnya, dimana fasa impuritas masih terdeteksi
pada sampel Nd-123 yang disebabkan oleh pencampuran (mixing) awal yang kurang
sempurna, maka disintesis sampel Nd33Eu033Gdo33-123 dengan memperpanjang
waktu pencampuran. Pada sub-bab ini dilaporkan hasil sintesis sampel
Ndo 33Eu033Gdo 33Ba,Cuz07.5 dengan mixing selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi pada
750, 800, 850 dan 900°C selama 30 (tiga puluh) menit.

Gambar 3.19 memperlihatkan hasil karakterisasi XRD untuk sampel
Ndo 33Eu033Gdo 33Ba>Cu307.5 dengan perlakuan mixing selama 24 jam dan suhu re-
kalsinasi pada interval suhu dari 750 sampai 900°C selama 30 (tiga puluh) menit.
Pengamatan fasa impuritas pada sudut 20 dari 22 sampai 31° diperlihatkan pada
Gambar 20.

Secara umum, difraktogram memperlihatkan puncak tajam yang
mengindikasikan terjadinya kristalisasi Ndo33Eu033Gdo33Ba;Cu3O7.5 dengan sempurna
yang didominasi oleh keberadaan struktur ortorombik. Dari pola puncak difraksi yang
dihasilkan terlihat bahwa intensitas puncak sampel Nd33Eu¢33Gdo33BaxCuzO7.s
bertambah dengan penambahan suhu re-kalsinasi dari 750 sampai 900°C. Dua

intensitas tertinggi sampel Ndo 33Eu33Gdo 33Ba,Cusz07.5 terdeteksi pada puncak dengan
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indeks Miller (110) dengan posisi 20 sekitar 32.6° dan puncak (116) dengan posisi 2 0
sekitar 57,8°. Intensitas yang terdeteksi pada puncak (110) adalah 1399, 1568, 1650
dan 1820 cps, masing-masing pada suhu 750, 800, 850, dan 900°C. Sedangkan
intensitas yang terdeteksi pada puncak (116) adalah 529, 571, 640 dan 690 cps, masing-
masing pada suhu 750, 800, 850 dan 900°C.

850°C

Intensitas (a.u.)

20 (derajat)

Gambar  3.19. P ola  difraksi  sinar-X (CuKa  radiation)  sampel
Ndo33Eu033Gdo33Ba,Cu3O7.5 yang disintesis dengan proses mixing
selama 24 jam dan variasi suhu re-kalsinasi (750-900°C) selama 30

menit.  Ket: (auw.) = arbitrary unit. Simbol : o
(Ndo 33Eu,33Gd) 33Ba>Cu307.5)
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Gambar 3.20. Fasa impuritas pada sampel Ndy 33Eu¢33Gdo33Ba>CusO7.5 yang disintesis
dengan proses mixing selama 24 jam dan variasi suhu re-kalsinasi (750-
900°C) selama 30 menit pada sudut 22-31°. Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
Simbol : o (Ndo33Eu33Gdo 33Ba,Cuz075), ¥ (BaCOs), A (BaCu0O,), O
(BaNd204)

Peningkatan intensitas puncak, baik pada puncak dengan indeks Miller (110),
(103), (123), (116) dan (213) dipengaruhi oleh tingkat kristalisasi bahan. Dalam
kristalografi, peningkatan intensitas puncak berhubungan dengan peningkatan
kristalisasi atau jumlah kristalit yang terbentuk. Semakin banyak kristalit yang
terbentuk, maka intensitas puncak semakin tinggi.

Hasil pencocokan puncak difraksi untuk sampel Ndo33Eu033Gdp33Ba,CuzO7s
dengan perlakuan mixing selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi 750, 800, 850 dan 900°C
selama 30 menit memperlihatkan struktur ortorombik. Perbandingan dengan sampel
sebelumnya, memperlihatkan perbedaan dimana pembentukan struktur ortorombik pada
sampel Ndo33Eu033Gdo33Ba;CusO7.5 dengan perlakuan mixing selama 24 jam sudah
memperlihatkan intensitas cukup tinggi pada suhu 750°C, sedangkan pada sampel Nd-
123 dengan perlakuan mixing selama 30 menit, struktur ortorombik mulai terbentuk
pada suhu di atas 750°C. Hal tersebut mengindikasikan bahwa perlakuan mixing akan
menentukan ukuran butiran awal, dimana semakin kecil ukuran butiran awal maka akan

mempermudah terjadinya ikatan antar ion dalam membentuk senyawa yang diinginkan.
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Sama seperti hasil yang diperoleh pada sampel Nd-123, sampel
Ndo33Eu033Gdo33-123 juga memperlihatkan adanya fasa impuritas, terutama pada
daerah sudut 20 antara 22 dan 31°. Fasa-fasa impuritas yang terdeteksi adalah BaCOs,
BaNd,04 dan BaCuO..

Peningkatan suhu re-kalsinasi mengakibatkan intensitas fasa impuritas BaCOs
menurun, sejalan dengan peningkatan intensitas fasa BaCuO,. Hal tersebut
dimungkinkan karena perlakuan mixing selama 24 jam mampu membentuk senyawa
BaCOj3 dalam ukuran kecil, sehingga apabila diberi perlakuan pemanasan dengan cepat

mampu terdekomposisi.

3.6. Morfologi
3.6.1. Morfologi sampel NdBa,Cu;0_5

Pengamatan morfologi dengan transmission electron microscopy (TEM) dari
sampel Nd-123 dengan perlakuan mixing selama 30 menit dan T,. pada 700, 750, 800
dan 900°C selama satu jam diperlihatkan pada Gambar 3.21. Dari Gambar terlihat
bahwa ukuran partikel pada sampel dengan suhu re-kalsinasi 700 dan 750°C berada
dalam skala 100 nm, sedangkan ukuran partikel pada sampel dengan suhu re-kalsinasi
800 dan 900°C berada dalam skala 500 nm. Dari hasil perhitungan diperoleh ukuran
partikel untuk sampel dengan suhu re-kalsinasi 700 dan 750°C berkisar antara 100-160
nm. Secara umum bentuk partikel Nd-123 pada suhu sinter 700-900°C berbentuk
batangan (rod shape). Hasil perhitungan ukuran partikel menggunakan persamaan
Scherrer umumnya lebih kecil dibandingkan perhitungan ukuran partikel hasil
karakterisasi TEM. Hal tersebut dapat dipahami, karena perhitungan Scherrer
mengambil rata-rata ukuran partikel dari semua partikel dalam sampel, sedangkan hasil
TEM hanya mengambil bagian kecil dari keseluruhan sampel. Ukuran partikel menjadi
semakin besar dengan peningkatan suhu re-kalsinasi. Membesarnya ukuran partikel
terjadi akibat energi panas yang diterima atom digunakan untuk melakukan gerak
vibrasi, rotasi dan dilatasi. Gerakan atom tersebut memungkinkan untuk terjadinya
regangan (strain), yang menyebabkan parameter kisi bertambah panjang dengan
volume sel semakin meningkat dan ukuran partikel juga bertambah besar, yang

mengindikasikan bahwa sudah mulai terjadi aglomerasi partikel.
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Gambar 3.21. Morfologi TEM sampel Nd-123 dengan suhu re-kalsinasi : (a) 700°C,
(b) 750°C, (c) 800°C dan (d) 900°C
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3.6.2. Morfologi sampel RE-123 pada T,. = 920-970°C

Morfologi hasil karakterisasi SEM untuk sampel NdBa,Cu3;07_s dengan suhu re-
kalsinasi 920, 940 dan 970°C selama satu jam diperlihatkan pada Gambar 3.22 dalam
skala 1 pum. Gambar SEM memperlihatkan ukuran partikel yang homogen dan
terdistribusi dalam sampel dengan bentuk yang menggambarkan karakteristik fasa Nd-

123 yaitu berbentuk batangan.

2] [*]

Gambar 3.22. Morfologi SEM sampel NdBa,Cu3;0O7.s dengan suhu re-kalsinasi : (a)
920°C, (b) 940°C, (c) 970°C
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Kalau dibandingkan dengan hasil penelitian Caixuan Xu (C. Xu 2005) yang
menggunakan ball-milling dalam proses pencampurannya, homogenitas ukuran partikel
sampel NdBa,Cu3O;5 dengan suhu re-kalsinasi pada 920, 940 dan 970°C pada
penelitian ini lebih baik. Sehingga dapat dikatakan bahwa proses sintesis dengan
menggunakan wet-mixing method sangat efektif untuk menghasilkan ukuran partikel

yang homogen.

3.6.3. Morfologi superkonduktor Nd,Y;Ba,Cu;0_;

Gambar 3.23 memperlihatkan tipe mikrostruktur SEM dalam skala 3 um dari
sampel superkonduktor Nd,Y.xBa,Cu3;07.5 x=0, 0,25, 0,5, 0,75, 1) dengan pembesaran
30.000x. Secara umum, bentuk dan ukuran partikel sampel secara relatif terlihat
homogen, walaupun beberapa partikel terlihat agak lebih kecil. Khususnya untuk
sampel NdyY.xBa;Cu307.5 (x = 0), ukuran partikel terlihat lebih kecil dibandingkan

dengan sampel dengan substitusi unsur Nd.
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3 um 3 um

Gambar 3.23. Morfologi SEM sampel Nd,Y4-123, x= a) 0, b) 0,25, ¢) 0,5, d) 0,75,
e)l
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3.6.4. Morfologi sampel Nd33;Eu33Gd 33Ba,Cu;075

Sampel Ndo33Eu033Gdo33Ba;CusO7.5 telah disintesis dengan perlakuan mixing
selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi pada 700, 750, 800 dan 900°C. Untuk mengamati
morfologi (bentuk, posisi dan ukuran partikel) sampel dalam skala nano dilakukan
karakterisasi transmission electron microscopy (TEM). Hasil karakterisasi TEM sampel
Ndy 33Eu0.33Gdo 33Ba;Cuz;07.5 (750, 800 dan 900°C) diperlihatkan pada Gambar 3.24.
Morfologi sampel Ndg33Eug33Gdo33Ba;CusO7.5 memperlihatkan distribusi partikel
yang homogen dengan rerata ukuran partikel antara 20-30 nm. Sedangkan morfologi
sampel Ndo 33Eu33Gdg 33Ba,CuzO7.5 mempunyai ukuran partikel antara 30-350 nm
dengan distribusi yang kurang homogen, yang mengindikasikan bahwa sudah mulai
terjadi aglomerasi partikel dengan penambahan suhu re-kalsinasi pada 900°C. Dari
hasil  ukuran  partikel yang  diperoleh pada sampel Nd-123  dan
Ndo 33Eu033Gdj 33Ba,Cu307.5 pada suhu pemanasan yang sama, maka dapat dikatakan
bahwa parameter mixing sangat menentukan dalam menghasilkan partikel dalam skala

nanometer.
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Gambar 3.24. M orfologi TEM sampel Ndy 33Eu33Gdg 33Ba,CuzO7.5 dengan suhu re-
kalsinasi : (a) 750°C, (b) 800°C dan (c¢) 900°C
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BAB 4
STRUKTUR KRISTAL

Proses sintesis sampel NdBa,Cu3z07.5, NdxY.xBa;CuzO75 dan REBa,Cusz07.5
dengan wet-mixing method (uraian pada BAB 3) sudah berhasil dilakukan dengan
prosentase fraksi berat atau kemurnian fasa Nd-123 yang tinggi. Beberapa informasi
penting telah diperoleh. Pertama, penambahan suhu re-kalsinasi mampu meningkatkan
prosentase fraksi berat. Kedua, suhu re-kalsinasi 970°C merupakan suhu optimal
pembentukan kristal REBa,Cu307.5 dengan wet-mixing method pada penelitian ini, dan
ketiga, fraksi berat terbesar yaitu 99,1 % diperoleh pada sampel GdBa;Cuz07.5.

Pada BAB 4 dilaporkan analisis struktur bahan serbuk berdasarkan data difraksi
sinar-X, neutron dan sinkroton dengan metode Rietveld menggunakan program Rietica
(B. A. Hunter 1997) dan FullProf (C.J. Rodriguez 2001). Informasi yang diperoleh dari
hasil analisis Rietveld yaitu harga faktor reliability, harga parameter Kkisi,
ortorombisitas, dan faktor hunian (site occupancy).

Seperti telah dijelaskan pada bab sebelumnya (BAB 2), bahwa struktur kristal
superkonduktor YBa,Cu3;O7., (Y-123) maupun REBa,Cu3;O;7, (RE-123) adalah
ortorombik yang terdiri dari tri-perovskite (T. Chatterji 2006). Sedangkan sifat
superkonduktornya sangat dipengaruhi oleh kandungan oksigen yang terdapat dalam
senyawa tersebut.

Dalam superkonduktor sistem Y-123 maupun RE-123, terdapat lapisan-lapisan
yaitu blok reservoir-muatan dan blok aktif (lapisan superkonduksi). Dari aspek
mekanika fluksoid blok reservoir-muatan yang memisahkan dua blok aktif terdekat
berperan sebagai faktor yang menentukan besar kecilnya efek pinning dalam bahan
superkonduktor. Dari gambar 2.8 terlihat bahwa lapisan CuO-BaO-CuO; merupakan
blok reservoir-muatan, sedangkan lapisan CuO,-Y(RE)-CuO, merupakan blok aktif.
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4.1. Pola Difraksi XRD, HRPD dan SRD
Seperti telah dijelaskan pada BAB 2, bahwa neutron dihamburkan oleh inti dan

momen magnetik atom, sedangkan sinar-X dihamburkan oleh elektron. Intensitas sinar-
X umumnya lebih besar dibandingkan intensitas neutron, sehingga karakterisasi XRD
lebih tepat digunakan untuk identifikasi fasa dan perhitungan komposisi fasa.

Sinar-X berinteraksi dengan elektron, dan karena luas awan elektron yang
mengelilingi inti sebanding dengan jarak antar atom, maka faktor bentuk f(Q) menurun
cukup cepat dengan meningkatnya Q. Hal tersebut dapat menimbulkan masalah dalam
eksperimen sinar-X, ketika ada hamburan background seperti hamburan Compton, baik
dari sampel maupun dari lingkungan, karena rasio sinyal terhadap background sangat
berkurang pada sudut tinggi. Sedangkan interaksi neutron dengan inti mempunyai
rentang yang sangat pendek (107> m), jauh lebih pendek dibandingkan jarak antar atom
(10" m) sehingga panjang hamburan b tidak bergantung pada vektor hamburan Q.
Dengan demikian hasil karakterisasi neutron lebih akurat digunakan untuk analisis
struktur dibandingkan hasil karakterisasi XRD (K. Skold 1986).

Pada penelitian ini dilakukan karakterisasi neutron dengan high resolution
powder diffractometer (HRPD) dan synchrotron-ray diffraction (SRD) untuk analisis
struktur. Sampel yang mengandung unsur Nd dan Y dapat dikarakterisasi dengan
HRPD yaitu sampel Nd, Y xBa;,Cu;O7.5 (x =0, 0,25, 0,50, 0,75, 1). Sedangkan sampel
yang mengandung unsur Eu dan Gd yaitu sampel REBa,Cu;07.s dengan satu, dua dan
tiga kombinasi RE (kecuali Nd-123) tidak bisa dikarakterisasi dengan HRPD karena
faktor penyerapan unsur Eu dan Gd terlalu besar, sehingga hanya sebagian kecil
neutron yang dapat dihamburkan. Oleh karena itu, khusus untuk sampel REBa;Cu307.5
(RE = Nd, Eu, Gd) dikarakterisasi dengan SRD yang dilakukan di KEK (Ko Enerugi
Kasokuki Kenkyii Kiko) atau The High Energy Accelerator Research Organization,
Jepang.
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Pola difraksi sinar-X semua sampel YBCO yang disubstitusi unsur Nd pada
komposisi kimia NdyY;xBa,CuzO75 (x = 0, 0,25, 0,50, 0,75, 1) pada suhu re-kalsinasi
(Ti) 970°C selama 10 jam diperlihatkan pada Gambar 4.1.

Intensitas (a.u.)

Gambar 4.1. Pola difraksi sinar-X (CuKa radiation)
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superkonduktor Nd,Y;-123
(x=0, 0,25, 0,5, 0,75, 1) dengan T,. 970°C selama 10 jam. Simbol : (0)
NdyY1x-123. Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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Pola difraksi neutron (HRPD) semua sampel YBCO yang disubstitusi dengan
unsur Nd pada komposisi kimia NdyY;xBa,Cu3O75 (x = 0, 0,25, 0,50, 0,75, 1) dengan
T 970°C selama 10 jam diperlihatkan pada Gambar 4.2.

Nd-123
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025075

MMMMW
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Gambar 4.2. Pola difraksi neutron (HRPD) dengan panjang gelombang A = 1,819479 4

untuk sampel superkonduktor Nd,Y;Ba,Cu;O7.5 (x=0, 0,25, 0,5, 0,75, 1)
dengan T, 970°C selama 10 jam. Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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Secara umum, puncak-puncak yang dihasilkan dari karakterisasi XRD dan
HRPD memperlihatkan puncak tajam yang menandakan bahwa kristalisasi sudah
terjadi dengan baik. Pola difraksi neutron (HRPD) hampir sama untuk semua sampel,
baik posisi sudut 20 maupun intensitasnya dan di beberapa sudut masih
memperlihatkan adanya overlapping (puncak yang belum terpisah secara sempurna).

Penambahan unsur Nd pada superkonduktor YBCO menghasilkan pergeseran
sudut puncak difraksi sinar-X dan neutron. Pergeseran sudut puncak difraksi sinar-X
pada sudut 20 antara 30 dan 35° yang berhubungan dengan substitusi ion Y*" oleh Nd**
diperlihatkan pada Gambar 4.3, sedangkan pergeseran sudut puncak difraksi neutron
(HRPD) diperlihatkan pada Gambar 4.4. Pergeseran sudut puncak difraksi sinar-X
maupun neutron bergerak menuju 260 lebih kecil dengan penambahan jumlah Nd. Hal
ini diakibatkan oleh perbedaan jari-jari ion, dimana jari-jari ion Nd** (112,3 pm) lebih
besar dibandingkan jari-jari ion Y* (104 pm) (R.D. Shannon 1976). S ecara teori,
diketahui hubungan rumusan Bragg

nA =2dsinf 4-1)

h k7
dan y ==+t 5+ 4-2
d a> b* (4-2)

dengan A adalah panjang gelombang sinar datang, d adalah jarak antar bidang, 6 adalah
sudut antara sinar datang dan bidang hamburan, (hkl) adalah indeks Miller dan (a, b, c)
adalah besaran sel satuan ke arah sumbu x, y dan z. Jari-jari ion atau atom yang
membentuk satu sel satuan akan mempengaruhi besaran sel satuan a, b dan c¢. Semakin
kecil jari-jari atom maka besaran sel satuan juga semakin kecil dan dari hubungan
rumusan Bragg mengakibatkan nilai 6 menjadi semakin besar. Urutan pergeseran
puncak difraksi dari 20 paling kecil menuju 26 paling besar yaitu Nd-123, Ndg25Y¢.75-
123, NdosYos-123, Ndo75Y025-123, Y-123. Hal yang sama terjadi pada urutan
pergeseran puncak difraksi neutron. Dari Gambar 4.3 dan 4.4 terlihat bahwa puncak
difraksi sinar-X lebih halus (smooth) dibandingkan puncak difraksi neutron. Difraksi
sinar-X sudah memperlihatkan pemisahan antara puncak dengan indeks Miller (013)
dan (103) yang terletak pada sudut 20 antara 30 dan 35°, sedangkan untuk difraksi
neutron, puncak dengan indeks Miller (013) dan (103) yang terletak pada sudut 20
antara 37 dan 42° masih terlihat tumpang tindih (overlapping).
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Gambar 4.3. Pergeseran sudut puncak difraksi sinar-X dengan indeks Miller (013) dan
(103) hasil krakterisasi XRD (Gambar 4.1). Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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Gambar 4.4. Pergeseran sudut puncak difraksi neutron dengan indeks Miller (013) dan
(103) hasil karakterisasi HRPD (Gambar 4.2). Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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Pola difraksi sinar-X (XRD) dan sinkroton (SRD) untuk semua sampel
REBa,CuzO75 (RE-123) dengan satu, dua, tiga kombinasi RE, masing-masing
diperlihatkan pada Gambar 4.5d an 4.6. Pola difraktogram XRD maupun SRD
memperlihatkan puncak tajam yang menandakan sampel sudah mengkristal dengan
baik. Khusus untuk SRD, intensitas puncak yang dihasilkan masing-masing sampel
beragam pada sudut yang sama, beberapa puncak mempunyai intensitas sama pada
posisi sudut 20 tertentu, di sisi lain beberapa puncak pada posisi sudut 20 yang sama
mempunyai intensitas berbeda. Perbedaan intensitas yang cukup signifikan terlihat pada
puncak untuk bidang refleksi Bragg (010) pada sudut 20 sekitar 17,7° dengan intensitas
paling kecil sebesar 83,6 cps pada sampel NdosGdos-123 dan intensitas tertinggi
sebesar 993,5 cps diperoleh pada sampel Ndy sEug s-123.

Sama dengan kasus yang terjadi pada sampel Nd,Yx-123, kombinasi satu, dua
dan tiga RE pada sampel RE-123 juga menghasilkan pergeseran sudut puncak difraksi
seperti diperlihatkan pada Gambar 4.7 (XRD) dan 4.8 (SRD). Pergeseran sudut puncak
difraksi diakibatkan oleh perbedaan jari-jari ion, dimana jari-jari ion Nd>* (112.3 pm)
lebih besar dibandingkan jari-jari ion Eu’* (104 pm) dan Gd** (R.D. Shannon 1976).
Dari gambar terlihat pergeseran sudut puncak difraksi bergerak ke posisi 20 lebih besar
dengan urutan pergeseran sudut dari yang terkecil sampai terbesar yaitu Nd-123,
NdosEugs-123, NdosGdos-123, Ndo33Eu033Gdo33Ba,CuszO7.5, Eu-123, EugsGdys-123
and Gd-123. Interpretasi yang sama dengan sampel NyYx-123 juga berlaku pada
sampel RE-123 yang mengindikasikan bahwa semakin kecil jari-jari ion, maka
pergeseran sudutnya semakin besar.

Seperti telah dijelaskan pada BAB 3, hasil karakterisasi XRD untuk sampel
Nd,Y.xBa;Cu3075 (x =0, 0,25, 0,5, 0,75, 1) dan sampel REBa,Cu307.s (satu, dua, tiga
kombinasi RE), sudah dimanfaatkan untuk identifikasi fasa dan perhitungan komposisi
fasa. Pada sub bab ini, hasil karakterisasi XRD, HRPD dan SRD dimanfaatkan untuk
analisis kualitatif pada bahan serbuk dengan metode Rietveld menggunakan program

Rietica (B. A. Hunter 1997) dan FullProf (C.J. Rodriguez 2001).

72



Intensitas (a.u.)
F
=
=

20 (derajat)

Gambar 4.5. Pola XRD (CuKa radiation) sampel RE-123 dengan satu, dua dan tiga
kombinasi RE. Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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Gambar 4.6. Pola difraktogram synchrotron-ray diffraction (SRD) sampel RE -123
dengan satu, dua dan tiga kombinasi RE. Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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Gambar 4.7. Pergeseran puncak dengan indeks Miller (116), (123) dan (213) hasil
karakterisasi XRD untuk sampel R E-123 dengan satu, dua dan tiga
kombinasi RE. Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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Gambar 4.8. Pergeseran puncak dengan indeks Miller (116), (123) dan (213) hasil
karakterisasi SRD untuk sampel RE-123 dengan satu, dua dan tiga
kombinasi RE. Ket: (a.u.) = arbitrary unit.
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4.2. Analisis Rietveld

Analisis Rietveld adalah sebuah metode pencocokan tak linier kurva pola
difraksi terhitung (model) dengan pola difraksi teramati yang didasarkan pada data
struktur kristal dengan menggunakan metode kuadrat terkecil (least squares) (S.
Pratapa 2002).

Analisa Rietveld tidak lain adalah problema optimasi fungsi non-linier dengan
pembatas (constrains) atau dalam bahasa matematik dinyatakan sebagai

£ =3 wi[yi (0)~yi @I (4-2)
dengan ) menunjukkan penjumlahan yang dilakukan terhadap semua titik pada pola
difraksi mulai dari titik ke-i hingga ke-N. Sedangkan w; = 1/y; (o) adalah faktor bobot
(weighting factor), yi (0) adalah intensitas terukur dan y; (c) adalah intensitas terhitung
pada titik data ke-i.

Ukuran yang menunjukkan derajat persesuaian antara profil difraksi hasil
perhitungan dan profil difraksi hasil pengamatan dinyatakan dengan Ry, (weighted
profil factor), R, (profil factor), R. (expected weighted profil factor), S (goodness-of-
fit), R (Bragg factor), yang didefinisikan sebagai

Ewl@-yFf* | vop

T ) S PIE

wp

{Z|yi(0)_yf(c)|} sz'_[ic

= , R, ="
7T ) >
GoF =S = {ﬂp_} (4-3)
R(’

dengan N adalah jumlah titik data, P adalah jumlah parameter yang terlibat dalam
sebuah penghalusan, /; dan /;. adalah intensitas-intensitas terpadu terukur dan terhitung
untuk sebuah refleksi Bragg. Harga faktor R yang kecil menunjukkan baiknya
persesuaian antara pola difraksi hasil pengamatan dan pola difraksi hasil perhitungan.
Analisis data difraksi sampel Nd-123 dilakukan dengan asumsi bahwa cuplikan

atau sampel mempunyai sistem kristal ortorombik dengan grup ruang Pmmm No. 47.
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Proses penghalusan parameter-parameter puncak difraksi telah dilakukan pada
background dengan mode 6-coefficients polynomial function, pendekatan bentuk
puncak Voigt (How. Asym), parameter full width at half maximum (FWHM), faktor
skala, parameter kisi (a, b, ¢), posisi atom ke arah sumbu z untuk atom Ba, Cu(2), O(1),
O(2) dan O(3). Pada proses penghalusan parameter termal dan semua faktor hunian

(occupancy) pada semua posisi atom dibuat konstan (S. Pratapa 2002).

4.3. Hasil Refinement

Pola hasil penghalusan parameter-parameter puncak difraksi hasil karakterisasi
XRD, HRPD dan SRD untuk sampel Nd-123 dengan suhu re-kalsinasi 970°C selama
10 jam ditunjukkan pada Gambar 4.9 yang merupakan pola difraksi hasil pengamatan
yang ditampilkan bersama dengan pola difraksi hasil perhitungan.

Faktor reliability (R) hasil penghalusan parameter-parameter puncak difraksi
XRD, HRPD dan SRD untuk sampel Nd-123 dengan suhu re-kalsinasi 970°C selama
10 jam diperlihatkan pada Tabel 4.1 yang meliputi faktor profil (R;), faktor profil
terbobot (R.,), faktor Bragg (Rg), kuadrat goodness-of-fit (S?). Tabel tersebut juga
menampilkan nilai parameter kisi dari semua sampel XRD, HRPD dan SRD.

Dari tabel terlihat bahwa harga faktor R (Ry,, R, dan R.) yang menyatakan
kualitas kecocokan antara intensitas hamburan hasil pengamatan dan intensitas
hamburan hasil perhitungan lebih kecil dari 20 %. Hal tersebut mengisyaratkan bahwa
perbandingan antara optimasi fungsi non-linier dengan pembatas (constrains) terhadap
intensitas terukur berada di bawah 20 % dan dapat dikatakan bahwa semakin kecil
harga faktor R maka kualitas sampel semakin baik. Sedangkan harga S menyatakan
perbandingan antara weighted profile factor dengan expected weighted profile factor
yang menjadi indikator apakah kesesuaian antara intensitas terukur dan terhitung dapat

diterima ataukah tidak.
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Tabel 4.1. Nilai parameter kisi a, b dan c, faktor reliability (R, Ryp, Re, Rg, Rf) dan
kuadrat goodness-of-fit (S*) untuk sampel Nd-123 dengan suhu re-kalsinasi
970°C selama 10 jam yang merupakan hasil karakterisasi XRD, SRD dan
HRPD menggunakan software FullProf (C.J. Rodriguez 2001)

- Nd-123 Nd-123 Nd-123
-- (XRD) (SRD) (HRPD)
a (4) 3,8722(6) 3,90077(5) 3,8676(9)
b (4) 3,9224(1) 3,91128(6) 3,9199(3)
c (4) 11,775(4) 11,744(8) 11,767(9)
S? 1,1 1,2 1,3

R, (%) 9,4 16,6 6,9

Ry, (%) 12,3 22,5 8,7

R. (%) 11,6 20,3 7,7

Rg (%) 11,2 15,7 11,8

Re (%) 11,3 9,6 9,1

Hasil penghalusan parameter-parameter puncak difraksi (refinement) untuk

semua sampel yang telah disintesis dengan wet-mixing method diperlihatkan pada Tabel

4.2. Tabel 4.2 memperlihatkan nilai parameter kisi, volume sel, Ryp, Ry, Re dan S?
untuk sampel Nd-123 (T, = 650-970°C, t,. = 1 jam), Ndy sGdys-123 (T, = 920-970°C,
t= 1 jam), Ndo33Eu033Gdg33Ba,Cu3075 (T:c=920-970°C, t, = 1 jam) ), NdyY;«-123
(T:e=970°C, t,. = 10jam) dan RE-123 (kombinasi RE) (T,=970°C, t. =10 jam).

Penghalusan parameter-parameter puncak difraksi untuk karakterisasi XRD dilakukan

dengan menggunakan program Rietica (B. A. Hunter 1997), sedangkan untuk

karakterisasi HRPD dan SRD menggunakan program FullProf (C.J. Rodriguez 2001).
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Gambar 4.9. Pola difrakasi hasil refinement sampel Nd-123 dari hasil karakterisasi
XRD, SRD dan HRPD. Hasil pengamatan, hasil perhitungan, selisih
harga intensitas hasil pengamatan dan hasil perhitungan, posisi sudut
puncak Bragg, masing-masing ditunjukkan warna hitam, warna merah,
warna hijau, warna biru.
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4.4. Parameter Kisi
4.4.1. Sampel NdBa,Cus07.5

Dari hasil penghalusan parameter-parameter pola difraksi pada Tabel 4.2 dapat
dibuat kurva hubungan nilai parameter kisi (a, b, c¢) terhadap suhu re-kalsinasi (Ty)
untuk sampel NdBa,Cu;O7s seperti diperlihatkan pada Gambar 4.10. Kurva
memperlihatkan bahwa nilai parameter kisi ke arah sumbu a menurun, sedangkan nilai
parameter kisi ke arah sumbu b dan ¢ meningkat dengan penambahan T,.. Apabila
dibandingkan dengan harga parameter kisi pada PDF nomor 046-0229, dimana
konstanta kisi ke arah sumbu a sebesar 3,8799 4, b sebesar 3,9161 4 dan c sebesar
11,7645 A, maka nilai a pada Gambar 4.10 berkurang dari 3,935 4 pada suhu 650°C
menuju 3,873 4 pada suhu 970°C. Dan akan semakin berkurang pada T,. lebih tinggi
sampai diperoleh nilai jenuh pada T, tertentu. Hal yang sama diperoleh pada parameter
kisi ke arah sumbu b dan c. Nilai parameter kisi b bertambah besar dari 3,868 A pada
suhu 650°C menuju 3,917 4 pada suhu 970°C, sedangkan parameter kisi ¢ bertambah
besar dari 11,685 A pada suhu 650°C menuju 11,773 pada suhu 970°C. Hal tersebut
mengindikasikan bahwa pola perubahan parameter kisi terhadap perubahan T,
mencerminkan evolusi pertumbuhan kristal NdBa,Cu3;O7.5 sehingga pada suhu tertentu
(suhu yang lebih tinggi) parameter kisi tidak mengalami perubahan yang signifikan.

Harga faktor reliability (Ryp, Rp, Re) untuk sampel NdBa,Cu3;O-s terlihat
bervariasi (Tabel 4.2) sehingga tidak bisa dibuat pola perubahan suhu re-kalsinasi
terhadap harga R. Akan tetapi secara keseluruhan, semua sampel memperlihatkan harga
Rup, Rp, Re lebih kecil atau sama dengan 20 %. Sedangkan harga kuadrat goodness-of-
fit (S?) menurun dari 3,4 sampai 1,4 dengan penambahan suhu re-kalsinasi dari 650°C
sampai 970°C. Hal tersebut mengindikasikan bahwa kecocokan antara intensitas
hamburan hasil pengamatan dan intensitas hamburan hasil perhitungan semakin baik
dengan penambahan suhu re-kalsinasi. Harga S” paling kecil diperoleh pada sampel
Nd-123 yang diberi perlakuan suhu re-kalsinasi pada 970°C yang mengindikasikan

bahwa suhu tersebut merupakan suhu optimal pembentukan kristal Nd-123.
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Gambar 4.10. Pola perubahan parameter kisi terhadap penambahan suhu re-kalsinasi
dari 650-970°C untuk sampel Nd-123.

4.4.2. Sampel Nd,Y1.xBa,Cu3O07.;

Proses penghalusan parameter-parameter pola difraksi (refinement) untuk
sampel NdyY.xBa,Cu3;075 dan RE-123 (dengan satu, dua dan tiga kombinasi RE)
dilakukan dengan analisis Rietveld menggunakan program FullProf. Sama dengan
analisis refinement pada sub bab sebelumnya (4.4.1), pada sub bab ini (4.4.2)
penghalusan parameter pola difraksi juga dilakukan pada background dengan mode 6-
coefficients polynomial function, pendekatan bentuk puncak Thompson-Cox-Hastings
pseudo-Voigt, parameter full width at half maximum (FWHM), faktor skala, parameter
kisi (a, b, ¢), posisi atom ke arah sumbu z untuk atom Ba, Cu(2), O(1), O(2) dan O(3).
Parameter termal untuk semua posisi atom telah di refine dengan pendekatan isotropik
dan semua faktor hunian (occupancy) dibuat konstan.

Harga parameter kisi dan volume sel satuan sampel NdyY;Ba,Cu3;O7.5 yang
merupakan hasil dari penghalusan parameter-parameter pola difraksi dengan analisis

Rietveld untuk karakterisasi XRD dan HRPD diperlihatkan pada Table 4.2. Dari tabel
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terlihat bahwa harga parameter kisi dan volume sel satuan bertambah besar dengan
penambahan unsur Nd pada superkonduktor sistem YBCO, baik untuk hasil
karakterisasi XRD maupun HRPD. Terdapat perbedaan kecil antara harga parameter
kisi yang dihasilkan oleh karakterisasi XRD dan HRPD, yaitu antara 0,0001 dan 0,0069
A untuk parameter kisi a, antara 0,0005 dan 0,0065 A untuk parameter kisi b dan antara
0,001 dan 0,006 A untuk parameter kisi c. Peningkatan harga parameter kisi dan
volume sel satuan dengan penambahan jumlah Nd, disebabkan oleh perbedaan jari-jari
ion antara Y>* dan Nd**, dimana jari-jari ion Nd** yang lebih besar dari jari-jari ion Y**
mengakibatkan terjadinya pelebaran struktur kristal ke semua arah sumbu (a, b dan c),
sehingga mengakibatkan perbedaan parameter kisi dan volume sel satuan. Dari data
yang diperlihatkan pada tabel 4.2, dapat dibuat urutan parameter kisi dari yang terkecil
sampai yang terbesar yaitu Y-123, Ndo25Y0,75-123, NdosY05-123, Ndo75Y025-123 dan
Nd-123 seperti terlihat pada Gambar 4.11.
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Gambar 4.11. Pola perubahan parameter kisi terhadap variasi jumlah substitusi Nd pada
superkonduktor Nd, Y| xBa,CuzO7.5
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Perubahan parameter kisi juga diamati oleh Masahiko Inagaki (M. Inagaki
2006) pada sampel NdY-123 yang disintesis pada suhu sinter 1213 K (15 jam) dalam
aliran gas argon, dilanjutkan dengan sinter pada suhu 1193 K (15 jam) dalam udara dan
perlakuan anil pada 823 K (15 jam) dalam aliran oksigen. Hasil penelitian Inagaki
memperlihatkan bahwa penambahan komposisi Nd pada senyawa NdY-123
mengakibatkan penambahan harga parameter kisi. Inagaki menduga bahwa ukuran ion
RE mempengaruhi energi aktivasi oksigen antara posisi O(4) dan O(5) yang
mengakibatkan terjadinya distorsi lokal dan merubah jarak antar atom.

Hasil yang sama diperoleh oleh Zhenping Chen (Z. Chen 2006) dimana
substitusi RE*" dalam senyawa YBCO menyebabkan perubahan struktur parameter kisi
(a, b, c) tetapi tidak mengubah struktur ortorombik sistem YBCO, walaupun ion unsur
tanah jarang mempunyai jari-jari ion dan momen magnetik lokal yang berbeda. Pada
sisi lain, perubahan rapat elektron lokal dengan RE yang berbeda mengindikasikan
bahwa perubahan struktur parameter dengan substitusi RE mengakibatkan perubahan
rapat elektron tidak hanya di sekitar Y tetapi juga di sekitar Cu dan O. Karena substitusi
RE*" terjadi pada posisi Y antar bidang CuO,, maka perubahan energi ikat pertama kali
terjadi pada atom Cu(2) dan O(2). Sedangkan perubahan rapat elektron pada atom
Cu(1) adalah akibat dari substitusi RE*". Beberapa percobaan telah membuktikan
bahwa semakin kecil ion RE®" maka akan memperpendek ikatan Cu-O dalam arah a, b
dan menambah rapat elektron pada atom Cu (Y. Zhao 1990; Q.R. Zhang 1993).

Harga faktor reliability (Ryp, Rp, Re) untuk sampel Nd, Y. Ba,CuzO75 (x=0,
0,25, 0,5, 0,75, 1) (Tabel 4.2) hasil harakterisasi XRD dan HRPD lebih kecil dari 20%,
sedangkan harga S? hasil karakterisasi XRD adalah 1,4 dan 1,5, hasil karakterisasi
HRPD berkisar antara 1,1 da n 1,7.H asil tersebut mendukung hipotesa yang
dikemukakan pada sub bab 3.5.2, ba hwa suhu re-kalsinasi 970°C merupakan suhu
optimal yang menghasilkan fasa impuritas paling sedikit dalam pembentukan struktur

kristal NdBa,Cu307.s maupun Nd,YxBa;CuzO75.

4.4.3. Sampel REBa,Cus07.5

Harga parameter kisi dan volume sel satuan sampel REBa,Cu3O7.5 dengan
berbagai kombinasi unsur tanah jarang yang merupakan hasil dari penghalusan pola

difraksi untuk karakterisasi XRD dan SRD diperlihatkan pada Table 4.2. Dari tabel
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terlihat bahwa pola perubahan harga parameter kisi dan volume sel satuan yang sama
untuk karakterisasi XRD dan SRD, dimana semakin kecil jari-jari ion RE maka nilai
parameter kisi (a, b, c¢) juga semakin kecil. Urutan sampel dengan parameter kisi
terbesar sampai yang terkecil, yaitu Nd-123, NdosEugs-123, NdysGdgs-123,
Ndo 33Eu033Gdo 33BarCu3O07.5, Eu-123, EugsGdos-123 dan Gd-123. Hasil tersebut
merupakan kebalikan dari hasil pergeseran sudut, dimana semakin besar jari-jari ion
mengakibatkan pergeseran sudut semakin kecil, sedangkan parameter kisinya semakin
besar.

Pola perubahan harga parameter kisi (a, b, ¢) terhadap satu, dua dan tiga
kombinasi unsur tanah jarang untuk karakterisasi XRD diperlihatkan pada Gambar

4.12.

3.94
2
] I b
3.924 [__[¢K

Parameter kisi (A°)

Nd Nd-Eu Nd-Gd Nd-Eu-Gd Eu Eu-Gd Gd
Kombinasi satu, dua dan tiga rare earth

Gambar 4.12. Pola perubahan parameter kisi a, b, dan c terhadap sampel R E-123
dengan satu, dua dan tiga kombinasi RE

Terdapat perbedaan kecil antara harga parameter kisi yang dihasilkan oleh

karakterisasi XRD dan SRD, berkisar antara 0,0036 dan 0,0323 4 untuk parameter kisi
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a, antara 0,0012 dan 0,0082 A untuk parameter kisi b dan antara 0,0106 dan 0,0246 A
untuk parameter kisi c.

Harga faktor reliability (Ryp, Ry, Re) untuk sampel REBa,CuzO7.5 (Tabel 4.2)
hasil harakterisasi XRD lebih kecil dari 20 % dan harga S? berkisar antara 1,2 dan 1,5.
Sedangkan harga faktor reliability (Ryp, Rp, Re) sampel REBa,Cu3O7.5 (Tabel 4.2) hasil
harakterisasi SRD lebih besar dari 20% dan harga S berkisar antara 1,6 dan 2,6.
Perbedaan harga parameter kisi, reliability (Ryp, Rp, Re) dan S untuk sampel hasil
karakterisasi XRD dan SRD disebabkan oleh kesalahan teknis dalam mempersiapkan
sampel yang akan dikarakterisasi. Beberapa kemungkinan yang menyebabkan
perbedaan harga R dan S, yaitu tempat penyimpanan sampel REBa,Cu3;O7.s kurang
mendukung (seharusnya disimpan dalam ruang vakum), rentang waktu antara sintesis

dan karakterisasi SRD sangat panjang (sekitar 2 tahun), sampel sudah melalui

karakterisasi XRD dan HRPD.

4.5. Ortorombisitas

Dari hasil penghalusan pola difraksi juga dapat diperlihatkan bahwa terjadi
transisi fasa tetragonal-ortorombik untuk semua sampel dengan suhu re-kalsinasi dari
650 sampai 970°C. Untuk kasus sampel yang diberi perlakuan variasi suhu re-kalsinasi
seperti pada sampel Nd-123, NdysGdos-123 dan Ndo33Euo33Gdo33Ba,CuzO7s,
perhitungan ortorombisitas dilakukan dengan menggunakan rumusan

a

; (4-4)

77:

dengan a dan b adalah parameter kisi ke arah sumbu x dan y.

Hasil perhitungan ortorombisitas sampel Nd-123, NdysGdos-123 dan
Ndo 33Eu033Gdo 33BarCu3O7.5  menghasilkan kurva ortorombisitas seperti yang
diperlihatkan pada Gambar 4.13 dan 4.14. Hasil perhitungan ortorombisitas
memperlihatkan bahwa struktur kristalografi sampel Nd-123 mengalami transisi
ortorombik-tetragonal dari suhu 650-970°C. Nilai ortorombisitas berkurang dengan
penambahan suhu re-kalsinasi (thermal strain). Pada sisi lain, nilai ortorombisitas juga
berbeda pada suhu yang sama untuk jenis unsur tanah jarang (rare-earth elements)

yang berbeda (doping strain) dalam sistem-123.
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Penurunan ortorombisitas yang cukup tajam dari suhu 650 sampai 970°C
kemungkinan disebabkan oleh substitusi oksigen yang berbeda pada masing-masing
sampel. Pada suhu tinggi akan terjadi penguapan oksigen, khususnya oksigen O(4)
yang mempunyai ikatan paling lemah diantara ikatan oksigen yang lain, sehingga pada
suhu tersebut mengakibatkan sampel membentuk struktur tetragonal. Penangkapan
oksigen akan terjadi pada suhu rendah pada saat pendinginan sampel dalam furnace
yang mengakibatkan terjadinya perubahan struktur dari tetragonal ke ortorombik.
Jumlah penguapan dan penangkapan oksigen tersebut yang mengakibatkan perbedaan
harga ortorombisitas untuk suhu re-kalsinasi yang berbeda. Hasil penelitian yang
diperoleh oleh Chung dan Drozd (K.C. Chung 2003; V.A. Drozd 2004)
memperlihatkan bahwa besar parameter kisi ke arah sumbu a dan b hampir sama pada
suhu tinggi (di atas 680°C) dengan struktur kristal berbentuk tetragonal. Sedangkan
pada suhu rendah (400-680°C) besar parameter kisi ke arah sumbu a dan b adalah
berbeda dengan struktur kristal berbentuk ortorombik. Perbedaan hasil tersebut
disebabkan oleh perbedaan metode pendinginan. P ada penelitian ini pendinginan
sampel setelah melalui proses pemanasan dilakukan di dalam furnace (dibiarkan

mendingin secara alami), sedangkan Chung dan Drozd menggunakan metode quench.
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Gambar 4.13. Ortorombisitas terhadap penambahan suhu re-kalsinasi dari 650 sampai
970°C untuk sampel Nd-123
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Gambar 4.14. Ortorombisitas sampel NdosGdos-123 dan Ndg 33Eug33Gdo 33Ba,CuzO7.5
dengan suhu re-kalsinasi dari 920-970°C

Kurva ortorombisitas untuk sampel NdcY,x-123 dari hasil refinement XRD
yang dihitung dengan menggunakan persamaan (4-4) memperlihatkan pola yang sama
dengan hasil refinement HRPD, dimana ortorombisitas bertambah dengan penambahan
x seperti diperlihatkan pada Gambar 4.15. Keberadaan Nd** dalam posisi Y" telah
mengakibatkan migrasi oksigen, karena terjadi perubahan dari keadaan kesetimbangan
ortorombik ke tetragonal.

Fenomena ortorombisitas pada sampel yang disubstitusi suatu unsur juga telah
dilaporkan oleh Yang Li dan kawan-kawan (Y. Li 2004). Yang Li mensintesis
superkonduktor Eu;Ba, xCuzO7.5 (x = 0-0,2) dengan metode solid state reaction, dan
kalsinasi pada suhu 800°C selama 24 jam, kemudian dipadatkan pada tekanan 10° Pa,
dan disinter pada 950°C selama 30 jam, kemudian di anil pada 500°C selama 15 jam.
Dari hasil penelitian, mereka mendapatkan bahwa struktur kristalografi mengalami
transisi fasa dari ortorombik ke tetragonal dengan penambahan x dari 0 sampai 0,2.

Hasil yang sama diperoleh oleh Masahito Inagaki (M. Inagaki 2006) yang
menyatakan bahwa penambahan unsur Nd pada senyawa NdY-123 mengakibatkan

transisi fasa dari ortorombik ke tetragonal.
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Gambar 4.15. Ortorombisitas sampel superkonduktor Nd,Y; xBa,Cu3O7.5 (x =0-1)

4.6. Faktor Hunian (Occupancy)
Data kristalografi sampel Ndj25Y075Ba;CuzO75 yang diperoleh dari

penghalusan parameter-parameter pola difraksi menggunakan analisis Rietveld dari
hasil karakterisasi HRPD diperlihatkan pada Tabel 4.3. Berbeda dengan penghalusan
parameter-parameter pola difraksi yang dilakukan pada XRD, dimana faktor termal
tidak di refine karena menghasilkan nilai negatif, sehingga faktor hunian (occupancy)
juga tidak di refine, sedangkan pada difraktogram HRPD, parameter termal untuk
semua posisi atom telah di refine dengan pendekatan isotropik dan semua faktor hunian
dibuat konstan kecuali atom oksigen pada posisi (0, 0,5, 0) atau O(4). Jadi untuk faktor
hunian difraktogram HRPD hanya dilakukan penghalusan parameter pola difraksi
terhadap oksigen pada posisi O(4). Proses penghalusan pola difraksi faktor hunian agak
sulit dilakukan, karena sangat dipengaruhi oleh faktor termal. Penghalusan pola difraksi
unsur oksigen pada posisi O(4) dapat mengubah nilai faktor termal menjadi negatif.
Nilai negatif pada faktor termal tidak mempuyai arti fisis, sehingga penghalusan pola
difraksi harus diulang dengan mengubah nilai faktor termal sampai diperoleh nilai

positif.
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Substitusi unsur Nd pada sampel YBa,Cu3zO7.5 juga diprediksi menghasilkan
migrasi oksigen, yang berakibat pada cacat kristal yang disebabkan oleh perbedaan jari-
jari ion dan faktor termal seperti yang telah dilaporkan oleh Inagaki (M. Inagaki 2006).
Cacat kristal tersebut dapat diamati dengan melakukan penghalusan parameter puncak
difraksi faktor hunian oksigen pada posisi O(4). Apabila faktor hunian untuk posisi
O(4) penuh, maka akan mempunyai harga occupancy sebesar 0,125. Sedangkan hasil
penghalusan parameter-parameter puncak difraksi pada Tabel 4.3 menunjukkan harga
yang lebih kecil yaitu sebesar 0,1226. Hasil tersebut mengindikasikan bahwa ada
kekosongan oksigen pada posisi O(4), yang dapat dikatakan sebagai cacat kristal. Akan
tetapi dalam teori superkonduktor, justru cacat kristal ini yang dibutuhkan agar suatu

bahan dapat berfungsi sebagai bahan superkonduktor.

Tabel 4.3. Data kristalografi hasil karakterisasi HRPD untuk Ndy25Yo,75Ba;CuzO7.5

Atom Posisi X y z Fak‘For Fag(tor termal (B)
Wyckoff hunian (g) (4)

Nd 1h 0,5 0,5 0,5 0,03125 0,1767 (5)
Y 1h 0,5 0,5 0,5 0,09375 0,6

Ba 2t 0,5 0,5 0,18204 (4) 0,25 0,1121 (8)
Cu (1) la 0 0 0 0,125 0,6429 (7)
Cu(2) 2q 0 0 0,35157 (3) 0,25 0,6174 (1)
O (1) 2q 0 0 0,16139 (5) 0,25 1,1035 (1)
0(2) 2r 0 0,5 0,37329 (8) 0,25 0,0545 (1)
03 2s 0,5 0 0,27932 (4) 0,25 0,4234 (2)
O 4) le 0,5 0 0 0,1226 (8) 0,7527 (6)

Harga faktor hunian untuk semua sampel NdyY; Ba,Cu3;O;s dari hasil
penghalusan pola difraksi dengan analisis Rietveld menggunakan program FullProf
(C.J. Rodriguez 2001) diperlihatkan pada Tabel 4.4. Sedangkan pola perubahan faktor
hunian oksigen O(4) dengan penambahan unsur Nd dalam sampel NdyY;xBa,Cu3O7.s
diperlihatkan pada Gambar 4.16.

Seperti yang telah dijelaskan pada sub bab sebelumnya, bahwa bahan bersifat

sebagai superkonduktor apabila bahan tersebut mempunyai kandungan oksigen antara
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6,5 dan 7. Jadi dalam sampel Nd,Y<Ba;,Cu3O7s harga & harus berada dalam kisaran
nilai 0<6<0,5. Dengan penambahan jumlah Nd pada sampel NdyY;.xBa,Cu307.5, harga
faktor hunian dari oksigen O(4) berkurang (Tabel 4.4 dan Gambar 4.16). Hal tersebut
mengindikasikan bahwa dengan penambahan unsur Nd, maka semakin besar
kemungkinan oksigen terlepas dari ikatan dengan atom-atom yang berada pada

tetangga terdekat, khususnya oksigen O(4).

Tabel 4.4. Harga faktor hunian (occupancy) hasil karakterisasi HRPD untuk sampel
Nd,YxBa;Cu3O7.5 setelah penghalusan pola difraksi dengan analisis
Rietveld menggunakan program FullProf (C.J. Rodriguez 2001)

Atom Faktor hunian (occupancy) O(4)

Y-123 Ndo2sYo75- NdosYos-  NdorsYoos- Nd-123

123 123 123

Nd - 0,03125 0,0625 0,09375 0,125
Y 0,125 0,09375 0,0625 0,03125 -
Ba 0,25 0,25 0,25 0,25 0,25
Cu(l) 0,125 0,125 0,125 0,125 0,125
Cu(2) 0,25 0,25 0,25 0,25 0,25
o(l) 0,25 0,25 0,25 0,25 0,25
0(2) 0,25 0,25 0,25 0,25 0,25
0(3) 0,25 0,25 0,25 0,25 0,25

0(4) 0,1232(5) 0,1226(8) 0,1221(5) 0,1212(7) 0,1205 (4)
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Gambar 4.16. Faktor hunian (Occupancy) oksigen pada posisi O (4) dengan
penambahan x dalam sampel Nd,Y;xBa;Cu3;07.s setelah penghalussan
pola difraksi menggunakan analisis Rietveld untuk data HRPD

Ada beberapa cara yang digunakan untuk menentukan kandungan oksigen suatu
senyawa, diantaranya adalah dengan iodine titration dan TGA. Dalam eksperimen ini
penentuan kandungan oksigen tidak dilakukan dengan iodine titration dan TGA, akan
tetapi dengan menghitung faktor hunian masing-masing posisi oksigen. Pada
eksperimen ini dilakukan pendekatan, dimana faktor hunian untuk O(1), O(2) dan O(3)
dianggap terisi penuh, yang menggambarkan bahwa tidak ada oksigen yang mengalami
migrasi pada posisi O(1), O(2) dan O(3). Oleh karena itu total kandungan oksigen
yang terdapat dalam ketiga posisi oksigen tersebut berjumlah 6. S edangkan faktor
hunian yang di refine adalah faktor hunian pada posisi oksigen O(4). Dari hasil
penghalusan parameter-parameter pola difraksi pada Tabel 4.4 di atas, kemudian
dilakukan perbandingan antara faktor hunian penuh (6=0) dengan hasil penghalusan
parameter-parameter pola difraksi. Untuk kasus faktor hunian penuh, maka jumlah
oksigen adalah 7 dengan struktur tetragonal. Satu contoh perhitungan untuk sampel
Ndo25Y0,7sBa,Cu30O7.5, dimana diperoleh harga faktor hunian dari hasil refinement

sebesar 0,1226, sedangkan faktor hunian penuh yang harus dimiliki oleh oksigen pada
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posisi O(4) adalah 0,125. Hasil perbandingan faktor hunian hasil refinement dengan
faktor hunian penuh adalah 0,9616. Sebelumnya telah dihitung jumlah kandungan
oksigen pada posisi O(1), O(2) dan O(3) yaitu berjumlah 6 atom, sehingga jumlah
kandungan oksigen keseluruhan untuk sampel Ndo»s5Y75Ba,Cu3O7.5 adalah 6,9616.
Kurva perubahan kandungan oksigen untuk semua sampel diperlihatkan pada Gambar
4.17, sedangkan komposisi kimia masing-masing senyawa diperlihatkan pada Tabel
4.5. Dari gambar tersebut terlihat bahwa semakin besar penambahan unsur Nd,
kandungan oksigen pada senyawa tersebut semakin kecil.

Berdasarkan hasil sintesis, karakterisasi dan analisis Rietveld untuk sampel
Nd,Y (1-0BaxCu307.5, dapat dikatakan bahwa sintesis dengan menggunakan dissolved
method telah berhasil membuat kristal NdxY (1.xBa;Cu3O7.5 dengan fraksi berat yang
tinggi sekitar 97 % pada suhu re-kalsinasi 970°C. Penambahan unsur Nd dari 0 sampai
1 pada superkonduktor Nd.Y 1.xy)BaxCu3O7.5 mengakibatkan kenaikan harga parameter
kisi, menurunkan harga ortorombisitas dan menurunkan harga faktor hunian pada posisi
O(4) sehingga menurunkan jumlah kandungan oksigen. Inilah fakta yang menunjukkan

adanya distorsi kristal pada bahan Nd,Y (1.x)Ba;CuzO7.s.
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Gambar 4.17. Kurva kandungan oksigen terhadap penambahan x dalam sampel
Ndel_XBaQCLI3O7_5
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Table 4.5. Kandungan oksigen sampel superkonduktor Nd,Y | xBa,CuzO7.s

Sampel Kandungan Oksigen
Nd, Y .xBa,Cu307.5 (x = 0) YBa,Cuz0¢,97
Nd,Y.xBa;Cu307.5 (x = 0,25) Ndo,25Y0,75Ba2Cu30¢ 96
Nd,Y1.xBayCu307.5 (x = 0,5) Ndo5Y0,sBa,Cu3O¢ 95
Nd,Y1xBa,Cu;075 (x = 0,75) Ndo,75Y 0,25Ba2Cu306 94
Nd,Y1.xBayCu307.5 (x = 1) NdBa,;Cu30¢ 93

4.7. Distorsi Struktur Kristal

Substitusi unsur Nd pada superkonduktor Y-123 telah menghasilkan distorsi
struktur kristal dilihat dari perubahan parameter kisi (a, b, ¢), pergeseran sudut 26 dan
faktor hunian (occupancy) oksigen pada posisi O4. Dari hasil refinement XRD, HRPD
dan SRD, telah diperoleh harga parameter kisi semakin naik dengan penambahan unsur
Nd, sejalan dengan pergeseran sudut 20 menuju sudut yang lebih kecil, dan penurunan
harga occupancy oksigen pada posisi O4. Hasil refinement tersebut digunakan untuk
menggambarkan struktur kristal sampel dengan menggunakan program Diamond (H.
Putz 2012). Struktur kristal untuk sampel YBa,Cu3;07., (a=3,8213 4, b=3,8849 4, c =
11,6833 A4) dan Ndo5Y5Ba,CusO75 (a = 3,8453 4, b= 3,9010 4, ¢ = 11,7147 A)
masing-masing diperlihatkan pada Gambar 4.18. Seperti telah dijelaskan pada sub bab
4.6 (Tabel 4.16), bahwa penambahan unsur Nd mengakibatkan penurunan harga faktor
hunian (occupancy) oksigen pada posisi O4, yang mengindikasikan bahwa jumlah

oksigen yang kosong pada posisi O4 semakin banyak.
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Gambar 4.18. Struktur kristal sampel YBa,Cu307.5dan Ndy5Y(sBa,Cu;O7.5

Tabel 4.6 memperlihatkan perubahan jarak antar atom masing-masing sampel
akibat penambahan unsur Nd. Hasil perhitungan pada Tabel 4.6 sesuai dengan hasil
refinement pada Tabel 4.2 yang mengimplikasikan bahwa peningkatan jarak antar atom
terjadi ke semua arah. Peningkatan jarak antar atom sampel NdY;.\Ba;Cu3;07.5 (x=0,
0,25, 0,5, 0,75, 1) ke arah sumbu c terlihat pada atom Y/Nd-Ba dari x = 0 (3,6536 A)
sampai x = 1(3,7478 A). Sedangkan peningkatan jarak antar atom ke arah sudut
tertentu terlihat pada atom Y/Nd-O2, atom Y/Nd-O3, atom Y/Nd-Cu2, atom Ba-Ol,
atom Cu2-0O2, atom Cu2-O3 dan atom Cul-O4. Hasil tersebut mengimplikasikan
bahwa penambahan unsur Nd mengakibatkan regangan (strain) pada lapisan CuO,,
BaO dan CuOy. Hasil tersebut sesuai dengan hasil yang diperoleh oleh Zhao dan Zhang
(Y. Zhao 1990; Q.R. Zhang 1993), yang telah membuktikan bahwa semakin besar ion

RE’" maka akan memperpanjang ikatan Cu-O dalam arah a dan b.
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Tabel 4.6. Harga jarak antar atom sampel Nd, Y xBa,Cu;07. (x=0, 0,25, 0,5, 0,75, 1)

Jarak antar atom (4)

Atom sampel NdcY1.«\Ba,Cuz07.5

x=0 x =025 x=05 x=0.75 x=1
Y/Nd-Ba 3,654 3,660 3,725 3,734 3,748
Y/Nd-02 2,368 2,398 2,451 2,483 2,501
Y/Nd-O3 2,370 2,386 2,429 2,450 2,489
Y/Nd-Cu2 3,190 3,198 3,237 3,261 3,283
Ba-O1 2,739 2,748 2,749 2,756 2,764
Cu2-02 1,935 1,939 1,941 1,943 1,947
Cu2-03 1,959 1,967 1,970 1,975 1,983
Cul-04 1,911 1,916 1,923 1,934 1,947

Tabel 4.7. Harga sudut antar atom sampel NdyY ;xBa,Cu307.5 (x=0, 0,25, 0,5, 0,75, 1)

Sudut (derajat)
Atom sampel NdyYxBayCuz07.5
x=0 x =025 x=0,5 x=0,75 x=1
04- Ba-04 83,5373 83,8242 84,0866 84,2469 84,3928

Cul-Ba-Cul 66,3333 66,3586 67,2818 67,3733 67,4756
Cu2-Nd-Cu2 64,3924 64,4151 64,4674 65,3953 66,1680
02-Nd-02 74,1218 74,6272 75,3351 76,1944 77,0037
03-Nd-0O3 73,2469 74,5882 75,5575 76,2266 77,3461

Regangan pada lapisan CuO,, BaO dan CuOx mengakibatkan terjadinya
perubahan sudut antar atom, seperti terlihat pada Tabel 4.7. Dari tabel terlihat bahwa
sudut atom-atom O4-Ba-04, Cul-Ba-Cul, Cu2-Nd-Cu2, O2-Nd-O2 dan O3-Nd-O3

naik dengan penambahan unsur Nd, yang mengimplikasikan terjadi pembesaran
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struktur kristal ke segala arah, sehingga posisi masing-masing atom berubah.

Perubahan posisi atau pergeseran atom-atom dari sampel YBa,Cu307., menjadi sampel

Ndo5YosBa;Cuz07.5 diperlihatkan pada Gambar 4.19.

Gambar 4.19. Pergeseran atom-atom dari sampel YBa,Cu3;O7;, menjadi sampel

Ndo5Y0,5Ba;CuzO7.5
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BAB 5
SIFAT LISTRIK DAN MAGNETIK

5.1. Transisi Superkonduktif dan Rapat Arus Kritis

Pengamatan superkonduktivitas dalam medan magnet, dilakukan dengan
pengukuran magnetisasi (M) sebagai fungsi suhu (T) melalui dua tahapan yaitu
pendinginan tanpa medan magnet (zero field cooling atau ZFC) dan pendinginan dalam
medan magnet (field cooling atau FC) dengan menggunakan SQUID. Proses ZFC
merupakan proses pendinginan dari suhu ruang menuju suhu di bawah suhu kritis
(T<Tc) tanpa medan. Medan magnet konstan diberikan pada saat suhu dinaikkan
menuju suhu di atas suhu kritis. Kurva ZFC menggambarkan sifat flux shielding
superkonduktor, sedangkan proses FC menggambarkan pengaruh Meissner (flux
expulsion).

Data suseptibilitas magnetik () atau magnetisasi (M) terhadap suhu (T) telah
diukur dalam FC dan ZFC dalam medan magnetik 10 O e. Hasil pengukuran
suseptibilitas ~ magnetik  terhadap  suhu  untuk  sampel  superkonduktor
Ndo sGdp sBaxCu307.5 (NdosGdos-123) dan Ndg 33Eu033Gdo 33Ba2Cu3O7.5 diperlihatkan
pada Gambar 5.1 dan 5.3. Kalau kurva diperbesar pada daerah suseptibilitas magnetik
sekitar nol emu/gr, maka terdapat perbedaan pola penurunan suseptibilitas untuk FC
dan ZFC. Suhu peralihan dari keadaan superkonduktor ke keadaan normal

memperlihatkan adanya dua keadaan suhu kritis atau dua harga transisi yaitu

superkonduktivitas antar butir  (intergrain  superconductivity) (T.)%") dan
superkonduktivitas dalam butiran (intragrain superconductivity) (T.""™) (W. M. Woch
2008) seperti terlihat pada Gambar 5.2 dan 5.4. Harga suhu kritis antar butir T."*" dan
dalam butir T%™ untuk FC dan ZFC dari sampel NdysGdysBa;Cu3;075 dan

Ndo33Eu033Gdo 33Ba,CuzO7.5 diperlihatkan pada Tabel 5.1. Superkonduktivitas antar
butir dikontrol oleh kemampuan arus mengalir dari satu butir ke butir yang lain,
sedangkan superkonduktivitas dalam butiran dikontrol oleh flux pinning (D. D. Hughes
2001).
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Gambar 5.1. Kurva suseptibilitas terhadap suhu sampel superkonduktor NdysGdys-123
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Gambar 5.2. Kurva suseptibilitas terhadap suhu antara 85-95 K untuk sampel
Ndy sGdos-123
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Gambar 5.3. Kurva suseptibilitas terhadap suhu sampel superkonduktor
Ndo33Eu0,33Gdo 33Ba,Cu3 075
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Gambar 5.4. Kurva suseptibilitas terhadap suhu antara 85-95 K untuk sampel
Ndo 33Eu0,33Gdo 33Ba;Cu307.5
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Tabel 5.1. Harga suhu kritis intergrain and intragrain superconductivity untuk FC dan
ZFC dari sampel Nd()’sGdo,5-123 dan Nd()’33ELI()’33Gd(),33B32CL13O7_5

Sampel FC ZFC

Tciilto er (K) Tciilto ra (K) Tciilto er (K) Tciilz) ra (K)

Ndo sGdo sBarCusO7.5 86,25 86,50 87,20 87,50
Nd0,33EU0,33Gd0,33B32CU3O7_5 90,8 92 90,7 91,7

5.1.1. Superkonduktor Nd,Y;4-123

Data suseptibilitas magnetik () atau magnetisasi (M) terhadap suhu (T) dari
sampel superkonduktor Ndy2s5Y¢75Ba;CusO7s dan NdosYosBa,CuzO7s telah diukur
dalam ZFC dan FC dalam medan magnetik 10 Oe memperlihatkan transisi suhu kritis
superkonduktor seperti diperlihatkan pada Gambar 5.5. Untuk dapat melihat perbedaan
sifat magnetik masing-masing bahan, maka dibuat kurva ternormalisasi. Susceptibilitas
relatif (y(T)/¢(10K) memperlihatkan perbedaan yang signifikan dari kurva ZFC dan
FC. Hal tersebut memperlihatkan bahwa ketahanan sifat superkonduktor dalam medan
magnetik yang diberikan pada sampel NdysY(sBa,Cu3O7.5 lebih besar dibandingkan

ter

sampel Ndj25Y¢75Ba,Cu3O7.5. Harga suhu kritis antar butir (Tcii‘0 ) dan dalam butir
(T,™™) untuk FC dan ZFC, diperlihatkan pada Tabel 5.2. Dari tabel dapat dilihat

bahwa harga T)"* dan T\ untuk FC lebih besar dibandingkan ZFC. Hasil tersebut

sama dengan hasil yang diperoleh pada sampel NdysGdosBa,CuzO7s5  dan
Ndo,33Euo,33Gd0,33Ba2Cu3O7_5 pada sub bab sebelumnya.
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Gambar 5.5. Kurva suseptibilitas terhadap suhu sampel superkonduktor NdxY.x-123
(x=0,25,0,5)

Tabel 5.2. Harga suhu kritis intergrain and intragrain superconductivity untuk FC dan
ZFC dari sampel Nd0,25Y0,75Ba2CU307_5 dan Nd0,5Y0,5Ba2Cu307_5

Sampel FC ZFC

Tci:](t)er (K) Tci:]:)ra (K) Tci:](t)er (K) Tci:]:)ra (K)

Ndo,25Y0,75B32CLI3O7_5 90,5 91 90,2 90,5
Ndo,5Y0,5Ba2Cu307_5 91,5 92 91,25 91,5

Dari Tabel 5.2 terlihat bahwa semakin besar jumlah substitusi unsur Nd pada
superkonduktor NdyY (1-xyBa;Cu3O7.5 maka suhu kritis yang dihasilkan juga semakin
tinggi. Suhu kritis untuki x=0,25 adalah 91 K, sedangkan untuk x=0,5 adalah 92 K.
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Hasil karakterisasi SQUID untuk kurva magnetisasi terhadap medan (M-H)
atau kurva histeresis yang diukur pada 5 K diperlihatkan pada Gambar 5.6. D aerah
medan tersebut nerupakan daerah medan irreversible (M;,) dan karena medan yang
diberikan turun dan naik mengakibatkan magnetisasi yang dihasilkan berbeda. Rapat
arus kritis (Jc) adalah sebanding dengan perbedaan magnetisasi (AM), yang diukur pada
saat penambahan dan pengurangan medan magnetik.

Besaran fraksi volume superkonduktor (superconducting volume fraction)
dihitung dari data kurva suseptibilitas M-T, baik pada FC maupun ZFC. Dengan
pengetahuan kerapatan sampel NdosYosBa;CuzO7.s (p) sekitar 6,964 gr/cm’ dan berat
sampel yang diukur dengan menggunakan SQUID adalah 0,152 gr , maka dapat
dihitung volumenya adalah 0,021823 cm’. Dengan menggunakan harga momen
magnetik (ZFC) pada suhu 5 K, maka suseptibilitas dapat dihitung sebagai berikut :

m __ 0,09122 = 0,0278666

Xy =~ 1 = 1
H, 10 ———10,021823
1-n, 1-1/3

Harga n = 1/3 adalah faktor demagnetisasi dengan asumsi partikel berbentuk

bola (spherical). Perhitungan menghasilkan y, =- 0,0278666 emu/cm’, kemudian
harga tersebut dibandingkan dengan harga diamagnetik sempurna y,, =—1/47 untuk

mendapatkan superconducting volume fraction (FVs) (A. Ehmann 1993; T. Rentschler
1994; 1. S. Suzuki 2001).

X, _ —0,0278666

FV. =
° X dia _1/47[

=0,35=35%

Jadi fraksi volume superkonduktor pada 5 K adalah 35 % untuk sampel
NdosYosBa,CuzO075 dan telah dihitung pula untuk sampel Ndp2s5Yo7sBaxCusO7s
sebesar 26 %. H arga-harga tersebut menggambarkan kemampuan bahan menahan
fluks magnetik relatif dari keadaan diamagnetik sempurna (Meissner).

Dari  Gambar 5.6 terlihat bahwa perbedaan magnetisasi sampel
Ndos5Y0sBa,CuzO75 lebih besar dibandingkan sampel Ndj2s5Y75sBa,CuzO75. Rapat
arus kritis (J.) bergantung pada porositas, ukuran butiran, dan keberadaan fasa kedua
dalam daerah grain boundary seperti yang dilaporkan oleh Suasmoro, dan kawan-
kawan (S. Suasmoro 2012). Hal tersebut tercermin dalam rumusan yang dikenal dengan

model Bean’s (S. Elschner 1992) :
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3 _3Am _ 3x7,03x10~
o 2rv. - 2x0,5x107°x0,021823

=1x10° A/cm?

Perhitungan rapat arus kritis di atas adalah untuk sampel berbentuk serbuk,
diasumsikan terjadi aglomerasi partikel berbentuk bola (spherical). Dari hasil
perhitungan diperoleh harga rapat arus kritis pada suhu 5 K yaitu 4 x 10* Acm™ untuk
sampel Ndo25Y75Ba,CuzO7.5 dan 1 x 10° Acm? untuk sampel Ndos5YosBa;Cu3O7.s.
Harga J. sampel Ndos5Y(sBa;Cu3O7.5 lebih besar dibandingkan harga J. sampel
Ndo25Y0,75sBa,Cu3O7.5, yang mengindikasikan bahwa penambahan Nd dalam sampel
NdyY1.xBa;Cu307.5 dapat meningkatkan suhu kritis, sifat ketahanan superkonduktor

terhadap medan magnet dan rapat arus kritis.

35
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Gambar 5.6. Kurva suseptibilitas terhadap medan magnetik sampel superkonduktor
NdyY1x-123 (x =0,25, 0,5)

Pola penurunan rapat arus kritis dengan penambahan kuat medan magnetik luar
diperlihatkan pada Gambar 5.7 dan 5.8. Kurva pada Gambar 5.7 merupakan hasil
perhitungan rapat arus kritis (J;) pada daerah medan positif untuk sampel

Ndo25Y0.75BaxCuz075 dan Ndos5YosBaxCu3O75, sedangkan kurva pada Gambar 5.8
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adalah hasil perhitungan rapat arus kritis pada daerah medan negatif untuk sampel
Ndo25Y0.75-123 dan Ndos5Y¢s-123. Secara umum terlihat bahwa harga rapat arus kritis
sampel NdosYos-123 lebih besar dibandingkan sampel Ndo»5Y0.75-123 untuk semua
harga kuat medan magnetik luar yang diaplikasikan.

Kedua sampel memperlihatkan kesamaan pola perubahan rapat arus kritis
terhadap kuat medan magnetik luar. Rapat arus kritis tertinggi diperoleh pada kuat
medan magnetik luar sekitar 2000 Oe dan penambahan kuat medan magnetik luar
mengakibatkan harga rapat arus kritis menurun. Hasil yang sama mengenai pola
penurunan rapat arus kritis terhadap kuat medan magnetik luar diperlihatkan oleh S.
Nariki dan kawan-kawan (S. Nariki 2006), dimana penurunannya terjadi secara

eksponensial.

J_ (x10* Alen’)

Nd .Y -123

05 05

Nd .Y _.-123

0.25 " 0.75

Gambar 5.7. Kurva rapat arus kritis (J) terhadap kuat medan magnetik (H) untuk
sampel superkonduktor Ndy Y ;x-123 (x = 0,25, 0,5) pada medan positif
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Gambar 5.8. Kurva rapat arus kritis (J.) terhadap kuat medan magnetik (H) untuk
sampel superkonduktor Nd,Y;x-123 (x = 0,25, 0,5) : pada medan negatif

Dari hasil-hasil karakterisasi, pengamatan dan pengukuran yang telah
diuraikan di atas, maka dapat ditarik kesimpulan sementara bahwa proses sintesis
sampel substitusi Nd pada superkonduktor YBa,Cu;O7, dengan menggunakan wet-
mixing method telah berhasil dilakukan. Dari kedua analisis Rietveld menggunakan
data XRD dan HRPD, diperoleh bahwa parameter kisi dan ortorombisitas bertambah
dengan penambahan Nd dalam Nd.Y;sBa,Cu3;O7s. Penambahan unsur Nd juga
menghasilkan perubahan jumlah oksigen, dimana faktor hunian oksigen pada posisi
O(4) berkurang dengan penambahan Nd. Superkonduktivitas (T;) meningkat dengan
kehadiran oksigen (P. Benzi 2004), akan tetapi berkurangnya O(4) justru menambah
terciptanya point defect (oxygen vacancy) yang berperan sebagai pinning center
sehingga mampu meningkatkan rapat arus kritis (J;).

Yao dan kawan-kawan melaporkan suhu kritis superkonduktor YBCO sekitar
91 K dan NBCO sekitar 94 K, jadi ada peningkatan suhu kritis sekitar 3 K. Pada
penelitian ini dihasilkan suhu kritis untuk superkonduktor Ndy2s5Y.75-123 sekitar 91 K
dan superkonduktor NdosYos-123 sekitar 92 K. Sehingga dapat dikatakan bahwa
penambahan unsur Nd pada superkonduktor YBCO mampu meningkatkan harga suhu

kritis.
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5.1.2. Superkonduktor RE-123

Hasil pengukuran suseptibilitas terhadap suhu untuk sampel RE-123 dengan
kombinasi satu RE diperlihatkan pada Gambar 5.9 dan untuk sampel dengan kombinasi
dua dan tiga kombinasi RE diperlihatkan pada Gambar 5.10. Pengukuran magnetisasi
(M) sebagai fungsi suhu (T) dilakukan dengan menggunakan SQUID. Untuk dapat
melihat perbedaan sifat magnetik masing-masing bahan, maka dibuat kurva
ternormalisasi. G ambar 5.9 memperlihatkan perbedaan suseptibilitas relatif
(x(T)/%(10K) yang signifikan dari kurva FC dan ZFC sampel Eu-123 dan Gd-123.
Terlihat bahwa ketahanan sifat superkonduktor dalam medan magnetik yang diberikan
pada sampel Gd-123 lebih besar dibandingkan sampel Eu-123. Sedangkan perbedaan
suseptibilitas relatif (y(T)/x(10K) dari kurva FC dan ZFC untuk sampel Eug sGdys-123,
Ndo sGdps-123 dan Ndg33Eu033Gdo33Ba,CusO7.5 yang diperlihatkan pada Gambar 5.10
mengindikasikan bahwa ketahanan sifat superkonduktor dalam medan magnetik yang
diberikan pada sampel EuysGdys-123 lebih besar dibandingkan sampel Ndy sGdy s-123
dan Ndg33Eu033Gd33Ba,CusO7.5. Hal tersebut didukung oleh nilai suhu kritis (T.) dari
masing-masing sampel, dimana suhu kritis sampel Gd-123 lebih besar dibandingkan
sampel Eu-123 dan suhu kritis sampel EugsGdgs-123 lebih besar dibandingkan sampel
Ndo sGdos-123 dan Ndo 33Eu033Gdy 33Ba2,Cusz 7.5 seperti terlihat pada Tabel 5.3.
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Gambar 5.9. Kurva suseptibilitas terhadap suhu sampel RE-123 dengan satu kombinasi
RE
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Gambar 5.10. Kurva suseptibilitas terhadap suhu sampel RE-123 dengan dua dan tiga
kombinasi RE
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Tabel 5.3. H asil pengukuran suhu kritis (T.) menggunakan SQUID untuk sampel
REBa;Cu307.5 (RE=Nd, Eu, Gd) dengan satu, dua dan tiga kombinasi
unsur tanah jarang (rare earth)

Sampel FC ZFC

Tciilto er (K) Tciilto ra (K) Tciilto er (K) Tciilz) ra (K)

EuBa,Cus01.5 89,5 92,5 89,8 92,5
GdBa,Cus01.5 93 93,5 93,3 93,6
Ndy.sGd sBa,Cuz07.5 86 86,5 87,5 88,5
Eug,sGdo sBa;Cu307.5 91,5 93,1 91,6 93,1
Ndo.33Eu033Gdo33Ba;,Cuz075 90,2 91,7 90,5 92

5.2. Sifat Magnetik Pada Keadaan Normal

Untuk mengetahui sifat kemagnetan sampel Nd-123 yang berukuran nanometer,
maka dilakukan karakterisasi menggunakan Vibrating Sample Magnetometer (VSM)
pada suhu ruang. Kurva magnetisasi untuk sampel Nd-123 yang diberi perlakuan
mixing selama 30 menit dan suhu re-kalsinasi (T.) pada 750°C selama satu jam
menunjukkan histeresis yang merupakan sifat feromagnetik bahan, akan tetapi
kemunculannya sangat kecil. Sedangkan hasil karakterisasi VSM sampel Nd-123
dengan T, pada 800 dan 900°C memperlihatkan sifat paramagnetik seperti terlihat pada
Gambar 5.11.

Hasil karakterisasi VSM sampel Ndy 33Eug 33Gdg 33Ba,Cu307.5 dengan perlakuan
mixing selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi pada 750, 800, 850 dan 900°C selama 30
menit diperlihatkan pada Gambar 5.12 dan 5.13. Karakterisasi VSM untuk semua
sampel  Ndj33Fu033Gdo33Ba,CuzO7.5  memperlihatkan  adanya histeresis  yang
menandakan munculnya sifat feromagnetik lemah pada suhu ruang, seperti
diperlihatkan pada Gambar 5.12 untuk sampel dengan T, pada 800, 850, 900°C dan
Gambar 5.13 untuk sampel Ndg 33Eu033Gdy 33Ba,Cu307.5 dengan T, pada 750°C.

Perbedaan hasil tersebut kemungkinan disebabkan oleh perbedaan ukuran
partikel sampel Nd-123. Dari hasil karakterisasi TEM pada BAB 3 (Gambar 3.21)
terlihat bahwa ukuran partikel sampel N d-123 dengan perlakuan mixing selama 30
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menit dengan T, pada 800 dan 900°C selama satu jam berada dalam skala ratusan
nanometer. Sedangkan hasil karakterisasi TEM pada BAB 3 (Gambar 3.24) diperoleh
ukuran partikel Ndg33Eu033Gdg33Bax;CusO75 dalam skala puluhan nanometer. Jadi
sesuai dengan hasil penelitian yang diperoleh oleh A. Sundaresan (A. Sundaresan 2009)
yang menyatakan bahwa bahan non magnetik yang berukuran nanometer akan
memperlihatkan sifat ferromagnetik pada suhu ruang. Hasil tersebut juga sesuai dengan
penelitian yang dilakukan oleh Rao dan kawan-kawan (A. Shipra 2007), bahwa
superkonduktor YBCO (T, = 91 K) dengan ukuran partikel pada skala nanometer
memperlihatkan sifat feromagnetik pada suhu ruang, sedangkan superkonduktor YBCO
dalam bentuk padatan (pelet) dengan ukuran partikel pada skala mikrometer
memperlihatkan sifat paramagnetik.

Partikel nano memperlihatkan gejala feromagnetik lemah karena ada
kekosongan oksigen pada permukaan yang menyebabkan terbentuknya momen
magnetik (A. Sundaresan 2009). Sedangkan untuk membuktikan bahwa ada hubungan
sifat magnetik dengan luas permukaan bahan, Sundaresan dan kawan-kawan (A.
Sundaresan 2009) membandingkan partikel nano CeO, dalam bentuk serbuk (powder)
dan bentuk padatan (pelet). Dari hasil Field Emission Scanning Electron (FESEM)
terlihat bahwa pada sampel pelet terjadi aglomerasi partikel, yang berakibat semakin
kecilnya jumlah kekosongan pada permukaan bahan. Dengan membandingkan hasil
pengukuran histeresis kedua sampel, terlihat bahwa momen saturasi pada sampel yang
sudah terjadi aglomerasi lebih rendah dibandingkan dengan sampel serbuk. Hal tersebut
mengindikasikan bahwa hubungan antara ukuran partikel, kekosongan dan permukaan
bahan dapat menghasilkan sifat magnetik yang berbeda.

Pengukuran VSM dilakukan untuk memperoleh informasi tentang magnetisasi
saturasi (M), magnetisasi remanen (M;) dan koersivitas magnetik (H.) yang merupakan
sifat kemagnetan bahan. Harga magnetisasi saturasi (Ms), magnetisasi remanen (M)

dan koersivitas magnetik (H.) ditunjukkan pada Tabel 5.4.
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Gambar 5.11. Hasil karakterisasi VSM dari sampel Nd-123 pada suhu re-kalsinasi 750,
800 dan 900°C
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Gambar 5.12. Hasil karakterisasi VSM sampel Ndg33Eu33Gdo33Ba,Cu3O7.5 dengan

perlakuan mixing selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi pada 800, 850
dan 900°C selama 30 menit
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Gambar 5.13. Hasil karakterisasi VSM sampel Ndg33Eu033Gdg33Ba;CusO75 dengan
perlakuan mixing selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi pada 750°C

Tabel 5.4. Harga M, M, dan H, untuk sampel Ndj33Eu33Gd33Ba>Cu307.5 dengan
perlakuan mixing selama 24 jam dan suhu re-kalsinasi pada 750, 800, 850
dan 900°C

Sampel M; (emu/gr) M; (emu/gr) H, (Oe)
Ndo 33Eu0,33Gdo 33Ba:,Cu307.5

(ts =30 menit, mixing = 24 jam)

T, =750°C 1,25 0,0015 0,07
Ty =800°C 0,275 0,0016 0,06
Ts=850°C 0,25 0,0016 0,05

Ts=900°C 0,23 0,0017 0,04
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Dari kurva magnetisasi sebagai fungsi medan magnetik luar dan dari data yang
ditampilkan pada Tabel 5.4, terlihat ada perubahan kurva magnetisasi dengan
penambahan suhu pemanasan dari 750°C sampai 900°C. Nilai M, semakin kecil dengan
penambahan suhu re-kalsinasi, yang mengindikasikan bahwa semakin besar T,. maka
nilai magnetisasi bahan jenuh dimana tidak mengalami perubahan dengan penambahan
medan aplikasi menjadi semakin kecil. M; yang merupakan magnetisasi sisa ketika
medan aplikasi magnetik ditiadakan, nilainya semakin naik dengan penambahan T,.
Besar kuat medan magnetik yang diaplikasikan untuk mengembalikan magnetisasi
bahan menjadi nol dari keadaan termagnetisasi saturasi (H.), nilainya menurun dengan
penambahan T,.

Hasil tersebut sesuai dengan hasil karakterisasi TEM, dimana penambahan T,
menyebabkan ukuran partikel semakin besar, dan berakibat koersif dan saturasi
menurun karena partikel membentuk multidomain. Hasil yang sama diperoleh oleh
Sundaresan dan kawan-kawan (A. Sundaresan 2009), dimana momen magnetik saturasi

partikel nano berkurang dengan penambahan ukuran partikel.

116



BAB 6
KESIMPULAN DAN SARAN

6.1. Kesimpulan

Laporan disertasi secara keseluruhan merangkum tiga kelompok besar
berdasarkan perbedaan perlakuan suhu pemanasan dan substitusi unsur yang diberikan
pada proses sintesis. Kelompok pertama, sintesis sampel NdBa,Cu307.s dengan suhu
re-kalsinasi antara 650-970°C (karakterisasi XRD, SEM, TEM). Kedua, sintesis sampel
Nd,Y.xBayCu3;075 dengan x = 0, 0,25, 0,5, 0,75 dan 1 dengan suhu re-kalsinasi 970°C
(karakterisasi XRD, HRPD, SEM, SQUID). Ketiga, sintesis sampel REBa,Cu;07.5
dengan variasi unsur tanah jarang, masing-masing dengan suhu re-kalsinasi 970°C
(karakterisasi XRD, SRD, SEM, SQUID). Proses pencocokan puncak difraksi (search
match) menggunakan program Match! Sedangkan proses penghalusan parameter-
parameter pola difraksi (refinement) dilakukan dengan analisis Rietveld menggunakan
program Rietica dan FullProf.

Berdasarkan hasil penelitian yang telah dilakukan di atas, maka dapat
disimpulkan beberapa hal, yaitu

1. Proses sintesis superkonduktor REBa,Cu;07.5 (RE=Y, Nd, Eu, Gd) dengan wet-
mixing method dan HNOj; sebagai pelarut telah berhasil memperoleh kristal
REBa,Cu307.5 dengan prosentase berat tertinggi sekitar 99,1 % (mendekati fasa
tunggal).

2. Penambahan unsur Nd pada superkonduktor Nd,Y (1.xBa;Cu30O7.5 dengan x = 0,
0,25, 0,5, 0,75 dan 1 menunjukkan bertambahnya nilai parameter kisi, volume
sel satuan dan ortorombisitas. Urutan nilai parameter kisi, volume sel satuan
dan ortorombisitas dari yang terkecil sampai terbesar adalah Y-123, Ndy25Y.75-
123, NdosYos-123, Ndo75Y025-123 dan Nd-123. Urutan tersebut merupakan
kebalikan dari pergeseran sudut 20. Penambahan unsur Nd juga mengakibatkan
migrasi oksigen yang diperlihatkan dengan berkurangnya faktor hunian oksigen
(occupancy) pada posisi O(4). Penambahan unsur Nd pada superkonduktor

NdyY(1x-123 dapat meningkatkan nilai suhu kritis, rapat arus kritis dan sifat
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ketahanan superkonduktor terhadap medan magnet. Suhu kritis dan rapat arus
kritis sampel Ndy25Y0.75-123 masing-masing adalah 90,5 K dan 4 x 10* A/cmz,
sedangkan suhu kritis dan rapat arus kritis sampel Ndo5Ys5-123 masing-masing
adalah adalah 91,5 K dan 1 x 10° Alem?,

Kombinasi satu, dua dan tiga unsur RE (Nd, Eu, Gd) pada superkonduktor
REBa,Cu307.5 menghasilkan perubahan nilai parameter kisi serta volume sel
satuan, dengan urutan dari terbesar sampai terkecil, yaitu Nd-123, NdysEuo s-
123, Ndo sGdos-123, Ndo33Eu033Gdo33Ba,Cuz07.5, Eu-123, EugsGdys-123 dan
Gd-123. Urutan tersebut merupakan kebalikan dari pergeseran sudut 20 yang
diakibatkan oleh perubahan nilai parameter kisi. Suhu kritis dan sifat ketahanan
superkonduktor terhadap medan magnet superkonduktor Gd-123 (93,6 K) lebih
besar dibandingkan superkonduktor Eu-123 (92,5 K). Penggantian Nd dengan
kombinasi dua dan tiga RE dapat meningkatkan baik suhu kritis maupun sifat
ketahanan superkonduktor terhadap medan magnet dengan urutan dari terkecil
sampai terbesar adalah NdsGdos-123 (88,5 K), Ndo33Eu033Gdo33Ba,CuzO7.5
(92 K) dan Eug sGdys-123 (93,1 K).

Proses sintesis dengan wet-mixing method dan HNO; sebagai pelarut, serta
perlakuan mixing selama 24 jam pada suhu re-kalsinasi 700, 750, 800 dan
900°C telah menghasilkan sampel REBa,Cu307.5 dengan ukuran partikel dalam
skala nanometer. Sampel REBa;Cu307.5 dengan ukuran partikel dalam skala
nanometer (lebih kecil dari 50 nm ) memperlihatkan sifat feromagnetik pada
suhu ruang, sedangkan sampel dengan ukuran partikel lebih besar dari 100 nm

memperlihatkan sifat paramagnetik.

6.2. Saran

Berdasarkan hasil penelitian yang telah diperoleh, beberapa hal dianggap

penting untuk dilakukan penelitian lanjut, khususnya untuk sampel REBa,Cu307.5.

1.

2.

Dilakukan karakterisasi HRPD untuk sampel REBa,Cus;O7s dengan satu, dua
dan tiga kombinasi RE, sehingga diperoleh kandungan oksigen dan selanjutnya
dapat dibandingkan dengan harga suhu kritis.

Pada proses sintesis perlu dilakukan penambahan waktu pengadukan, sehingga

sampel yang dire-kalsinasi pada suhu tinggi (970°C) sampel mampu
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memperlihatkan dua sifat magnetik yang berbeda, yaitu diamagnetik pada suhu

rendah (< 77 K) dan feromagnetik pada suhu ruang.
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Lampiran 1

Contoh hasil pencocokan (search match) XRD, HRPD, SRD

Hasil pencocokan (search match) karakterisasi
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Hasil pencocokan karakterisasi

menggunakan program Match.
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Lampiran 2

Contoh hasil refinement untuk fraksi berat

Sampel Nd-123 (T, = 800°C)

Counts

1.400
1,200 4
1.000
800 1
600
400 4
200 4

=

-200 4
400

1.800 1

Nd78453
+
3
*
|
|
I
I
I ;
n b
2 b . | J
| | | Il | | 'mmw“ R Id i -'u"l'! RTHITR T 1:"| TN [ TN LA
[ TP Sl
‘1IU 20 3[] -‘-1[] SIU EIU TIU BIU QIU
2 theta (deg)
Sampel Nd-123 (T, = 900°C)
Nd78453
Y

Counts

1.600 1
1.400 1
1.200 1
1.000 1
500 4
600
400
2001

-200
-400 1
-600 1

L] | mmnhmmmmir Jﬁ”‘lmmwmwm 1 y rull '|'u

I

10

20

30

40

50
2 theta (deqg)

131

60

70

80

a0



Lampiran 3

Contoh hasil refinement untuk parameter kisi (XRD)

Data kristalografi hasil refinement karakterisasi XRD sampel Ndo25Y ¢7sBaxCu3O7.5

.. Atomic
y z Posisi Faktor .
Atom Wyckoff  hunian (g) displacement
Y & parameter B (°A%)
Nd 0,5 0,5 0,5 1h 0,03125 0,6
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Ba 0,5 0,5 0,18335(5) 2t 0,25 0,6
Cu (1) 0 0 0 la 0,125 0,6
Cu (2) 0 0 0,34815 (1) 2q 0,25 0,6
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