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RINGKASAN

Penelitian tahun 1l ini, secara keseluruhan dilakukan dalam 4 tahapan, yaitu: (pertama) dimulai
dengan optimasi pH larutan sebagai lanjutan dari Tahun | untuk meningkatkan karakteristik kristal
dan magnetik sampel CoFe,O, yang dihasilkan, (kedua) optimasi komposisi persen mol ionik
logam Co*":Fe** masing-masing sebesar 33%:67%, 40%:60% dan 50%:50%, (ketiga) adalah
preparasi lapisan tipis tanpa dan dengan kontrol pH larutan, dan (empat) adalah proses destilasi
TEOS dan preparasi sampel CoFe,O4(TEOS) dalam bentuk lapisan tipis dan serbuk. Dari hasil
optimasi tahapan pertama dan kedua diperoleh bahwa karakteristik kristal dan magnetik meningkat
terhadap kontrol pH larutan (=9,5) dengan ukuran kristal pada puncak (311) sebesar 184 nm.
Puncak-puncak kristal semakin meningkat dan konsisten dengan JCPDS CoFe,O, kubik.
Karakteristik magnetik seperti H; = 0.13592 kOe dan M, = 5.78298 emu/gr (CFOL1 tanpa kontrol
pH) meningkat menjadi H. = 3.36374 kOe dan M, = 20.31732 emu/gr (CFO5 dengan kontrol
pH=9,5). Namun optimasi persen mol pada kontrol pH larutan sebesar 9,5 diperoleh bahwa
parameter Kisi, nilai remanen magnetik (m;) dan medan koersif (H;) volume unit sel berkurang
terhadap penambahan persen mol ionik logam Co dan pengurangan Fe. Dari hasil optimasi ini
diperoleh sampel yang paling baik adalah sampel dengan komposisi persen mol ion logam
Co?":Fe** = 33%:67% yang dipreparasi pada pH=9,5. Hasil karakterisasi pada tahapan ketiga
diperoleh bahwa sampel dengan kontrol pH sebelum disintering sudah menunjukkan adanya
puncak, walaupun puncak yang dihasilkan belum konsisten dengan puncak sampel lapisan tipis
tanpa kontrol pH (sesudah sintering). Namun dari segi hasil deposisi, terlihat bahwa lapisan tipis
yang terbentuk pada substrat SiO, sudah menempel dengan baik dibandingkan dengan sampel
tanpa kontrol pH. Hasil optimasi ini selanjutnya diterapkan pada preparasi bahan magnetik dengan
menggunakan silika sebagai host matriks yaitu dengan menggunakan parameter: komposisi persen
mol ion logam Co?:Fe** = 33%:67% dan pH=9,5 (sampel CFOS(TEOS)g. Namun sebagai
perbandingan juga dilakukan variasi komposisi persen mol ion logam Co?*:Fe** = 33%:67% dan
pH=9,5 (sampel CFO7(TEOS)). Dalam tahap keempat dihasilkan dua sampel yaitu CFO5(TEOS)
dan CFO7(TEOS). Dari hasil pengukuran XRD diperoleh bahwa kedua sampel sudah
menunjukkan kualitas kristal yang baik dengan puncak-puncak konsisten dengan CoFe,O4
referensi. Dari hasil pengukuran VSM diperoleh karakteristik magnetik yang lebih baik
dibandingkan dengan tanpa TEOS. Setelah dilakukan variasi komposisi ion logam pada sampel
CFO5(TEOS) dan CFO7(TEOS) diperoleh karakteristik magnetik yang menurun siring dengn
bertambahnya komposisi ion logam Fe**, sebagaimana juga dihasilkan dalam sampel tanpa TEOS.
Hasil dari penelitian ini telah menghasilkan dua skripsi mahasiswa, satu seminar nasional, satu
seminar Internasional, satu paper dalam proses review di jurnal nasional serta satu paper yang telah
dipublikasi pada Jurnal International AIP Proceedings, Vol. 1554, halaman 123 - 125, Tahun
2013. Selain itu hasil penelitian tahun Il ini akan digunakan untuk tugas akhir kepada tiga
mahasiswa yang sejak awal pekerjaan program tahun Il ini sudah ikut dalam kegiatan penelitian.

Kata kunci: CoFe,04, sol gel, nano magnetik, hysteresis loop, magnetisasi saturasi, koercive field,
matriks silika.
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BAB 1 PENDAHULUAN
1.1 LATAR BELAKANG

Film tipis permanen magnetik dari bahan ferrite sangat menarik dalam aplikasi industri
sebagai media perekam berkapasitas (densitas) tinggi. Hal ini disebabkan karena bahan ini
memiliki magnetisasi saturasi yang cukup tinggi (80 emu/gr), koersivitas yang tinggi (5400 QOe),
sifat mekanik yang kuat dan kestabilan kimia (1). M. William, dkk., melaporkan bahwa media
perekam berkapasitas (densitas) tinggi memerlukan lebar transisi yang kecil, dan sebanding dengan
M t/H,, dimana M, adalah megnetisasi remanen, t adalah ketebalan lapisan tipis dan H. adalah
koersivitas magnetik (2). Karakteristik ini merupakan syarat penting dalam pengembangan kontak
media perekam khususnya dalam preparasi ketebalan lapisan tipis dan ukuran nanopartikel. Untuk
mengoptimalkan kapasitas media perekam, preparasi lapisan tipis dapat juga dibuat dalam bentuk
nanokomposit dari partikel-partikel logam atau oksida yang didispersikan dalam matriks polymer,
keramic atau vitreous (3), khususnya dalam matriks insulator (4). Metode ini mampu menghasilkan
nanopartikel yang memiliki rasio permukaan/volum yang jauh lebih tinggi dibandingkan dengan
bulk. Jae-Gwang Lee, dkk. melaporkan bahwa bahan magnet CoFe,O, dapat diaplikasikan sebagai
media perekam berkapasitas tinggi jika diameter partikelya dibawah 10 nm.

Beberapa metode yang dapat digunakan untuk preparasi lapisan tipis magnetik ferrite
adalah laser ablation, sputtering dan ion beam (5,6,7,8). Namun untuk aplikasi praktis bahan ini
pada media perekam magnetik, maka metode sol-gel merupakan alternatif yang sangat baik,
khususnya dalam preparasi film tipis ultra-fine particle yang didispersikan dalam berbagai matriks.
Morfologi sampel, teksture, struktur dan komposisi kimia dapat diperoleh secara teliti melalui
kontrol parameter preparasi (9).

Permanen magnet lain yang dapat dikembangkan sebagai media perekam adalah barium
ferrite, namun salah satu prekursor Ba(NO3), sangat mudah eksplosif. Demikian juga dalam hal
preparasi, film tipis barium ferrite memerlukan suhu annealing yang tinggi (700 - 950°C) sehingga
penggunaan substrat konvensional tidak dapat dilakukan.

Dewasa ini berbagai usaha dilakukan untuk meningkatkan karakteristik magnetik terutama
ukuran dan distribusi butiran (10). Interaksi butiran atau kopling antara butiran magnetik akan
menjadi sumber noise yang akhirnya akan membatasi kinerja media perekaman pada area densitas

yang besar (11). Namun hal ini bisa diatasi melalui preparasi nanomagnetik. Ukuran kristal orde ~



50 nm akan mampu meminimasi perbandingan sinyal dan noise (signal-to-noise ratio (SNR))
dalam bahan perekam densitas tinggi (ultrahigh density recording) (12,13).

Bahan magnet menunjukkan perilaku yang berbeda-beda dalam kehadiran medan magnet,
yaitu perubahan medan magnet sampel itu sendiri, atau melalui gaya yang dialami sampel akibat
distribusi medan magnet (14). Setiap bahan magnetik dalam skala atom akan menghasilkan arus
(kecil) sebagai akibat dari orbit elektron sekitar inti dan spin elektron pada sumbunya. Ketika
medan magnet diaplikasikan maka akan terjadi penyearahan dipol-dipol magnetik, dan medium

tersebut akan terpolarisasi secara magnetik (termagnetisasi) (15).
1.2 PERMASALAHAN

Permasalahan yang akan dikaji dalam penelitian ini adalah:
a. Bagaimana menghasilkan bulk CoFe,0O4 dalam ukuran nano partikel dengan metode sol gel,
b. Bagaimana menghasilkan lapisan tipis CoFe,O4 dengan metode spin coating,
c. Bagaimana menghasilkan karakteristik kristal, SEM dan magnetik dari sampel bulk dan

lapisan tipis CoFe,0,.
1.3 LOKASI DAN OBJEK PENELITIAN

Lokasi penelitian dilaksanakan di Laboratorium Advance Material dan Renewable Energi
(LAMRE) / Laboratorium Material Maju dan Energi Terbarukan.

Objek Penelitian:

Jenis material:
Film tipis magnetik permanen ferrite CoFe,O4 dari bahan prekursor Co(CH3;C0OO,),.4H,0 dan

Fe(CH3C002)2.9H,0, tetraethylorthosilicate dengan pelarut methaoxyethanol, ethyl alkohol dan
diethanolamine. Pemilihan bahan ini (CoFe,O,) didasarkan pada beberapa keunggulan yang
dimilikinya antara lain: magnetisasi saturasi dan koercivitas yang tinggi, sifat mekanikal yang kuat
dan stabililitas kimia yang baik.

Segi Penelitian:

(i) Pembuatan film tipis magnetik permanen ferrite CoFe,O, dari prekursor Co(CH3C0OO,),.4H,0
dan Fe(CH3CO002)2.9H,0 yang didisperikan dalam silikon matriks dengan menggunakan
metode sol-gel

(i) Karakterisasi sifat magnetik dan struktur film tipis magnetik permanen ferrite

(iii) Optimasi komposisi pelarut, komposisi tetraethylorthosilicate

(iv) Karakterisasi sifat magnetik dan struktur film tipis magnetik permanen ferrite
10



BAB 2. KAJIAN PUSTAKA, KERANGKA PEMIKIRAN DAN HIPOTESIS
2.1 Kajian Pustaka

Bahan Fe memiliki saturasi magnetisasi yang tinggi 1714 Oe dan setiap cm® terdapat
momen magnetik sebesar 1700 emu, suatu besaran yang sangat tinggi jika dibandingkan dengan
bahan paramagnetik pada medan yang sama yang hanya memiliki magnetisasi sebesar 107
emu/cm? (16).

Cobalt ferrite (CoFe,Q,4) adalah oksida cubik dengan struktur inverse spinel (9). Dalam hal
ini sisi oktahedral B diisi oleh 8 kation Co*" dan 8 kation Fe**, sedangkan sisi tetrahedral A diisi
oleh 8 kation Fe** sisa. Bahan ini memiliki magnetisasi saturasi dan anisotropi magneto-kristalin
yang tinggi (K; = +2 x 10° erg/cm®), saturasi magnetik (33.44 kWb/m?), stabilitas kimia yang
tinggi dan sifat mekanik yang kuat (13,17,18), dan akan menjadi generasi baru dalam
pengembangan disk magneto-optical (MO) (19), millimetre-wave filters, phase shifters dan non-
reciprocal devices with frequency tuning provided by an external magnetic field (20, 21), Coplanar
Waveguides (CPWs) dalam microwave integrated circuits (MICs) dan monolithic microwave
integrated circuits (MMICs) (22,23,24). Kapasitas/Kerapatan linier yang tinggi (High linear
densities) sangat mungkin dicapai dengan adanya lebar transisi yang sangat sempit pada
perbandingan M, t/H,, dimana M, adalah magnetisasi remanen, t adalah ketebalan film tipis dan H.
adalah koersivity.

Karakteristik magnetik dari pertikel kecil bergantung pada waktu relaksasi t, seperti pada

peramaan berikut (25):
T=1, exp[ﬂJ 1
KT
dimana r=T,", T, adalah frekuensi dalam orde 10° — 10" s™, kg adalah konstanta Boltzmann, T
adalah temperatur, K adalah konstanta anisotropy dan V adalah volume partikel. Misalkan sebuah
sistim (bahan) terdiri dari partikel-partikel domain tunggal yang tidak berinteraksi dalam matriks
padatan bukan magnetik, jika kgT>KV maka waktu relaksasinya akan menjadi kecil dan vektor
magnetisasi akan berotasi dengan cepat sebagai respon terhadap perubahan medan aplikasi atau
temperatur. Respon ini akan terlihat dari pengukuran histeresis loop yaitu kurva antara magnetisasi
terhadap aplikasi medan magnet.
Beberapa faktor yang mempengaruhi stabilitas dalam larutan dan stabilitas untuk aplikasi spin
coating adalah (26): pH larutan, Konsentrasi ion-ion logam, Suhu preparasi, Viskositas larutan

prekursor, dan Putaran spin coating.
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Tiga bagian pertama sangat berperan dalam preparasi dengan metode sol gel, sedangkan dua
bagian terakhir sangat berperan dalam preparasi lapisan tipis dengan metode spin coating.

Ukuran kristal yang dihasilkan dianalisa berdasarkan hasil pengukuran XRD dengan
menggunakan persamaan Scherrer berikut:

KA
D= pcosé (2)
Energi anisotropi magnetik (BH)max suatu bahan dapat dihitung melalui beberapa cara dan salah

satunya adalah dengan menggunakan data pada kurva histeresis. Melalui kurva demagnetisasi
histeresis induksi dapat diketahui nilai remanen magnetik dan medan koersif ekstrinsik suatu bahan
dan kemudian nilai parameter-parameter fisis tersebut dapat digunakan untuk mendapatkan nilai
energi anisotropi magetik bahan. Jika nilai induksi remanen magnetik (B;) dan nilai medan koersif
ekstrinsik bahan diketahui, maka nilai energi anisotropi magnetik dapat dihitung menggunakan
persamaan (3) berikut:
B=4mTM+H 3

Parameter M adalah nilai magnetisasi bahan dan = merupakan konstanta pembanding satuan yang
nilainya sebesar 3.14. Nilai (BH)max diperoleh dari perkalian antara B dan H yang menghasilkan
nilai maksimum.
2.2 Kerangka Pemikiran
Penelitian nano partikel memerlukan peralatan mulai dari metode yang sederhana/murah sampai
dengan metode yang sangat mahal. Kuncinya adalah bagaimana mengefektifkan peralatan yang
sederhana namun menunjukkan hasil yang bagus. Kerangka yang lain adalah meningkatkan rasio
nano partikel terhadap volume sehingga kualitas magnetik yang dihasilkan sangat tinggi. Oleh
karena itu kerangka pemikiran kami dalam penelitian ini adalah menghasilkan nano partikel
dengan metode sol gel dan spin coating.
2.3 Hipotesis
Untuk menghasilkan nano partikel, maka dilakukan beberapa hipotesa dalam penelitian ini, yaitu:

a. dengan mengontrol pH larutan, akan dihasilkan sol gel yang bagus

b. senyawa CoFe,0,4 akan terbentuk dalam setiap persen mol ion Co dan ion Fe

c. kualitas magnet dapat ditingkatkan dalam silikon matriks (bahan akan terenkapsulasi

sehingga tidak mengalami koagulasi ketika proses sintering)
d. tanpa melakukan penyaringan dapat dihasilkan nano partikel dalam sol gel dan larutan ini
dapat langsung digunakan untuk preparasi lapisan tipis dengan metode spin coating.

12



BAB 3. TUJUAN DAN MANFAAT PENELITIAN

Tujuan dari penelitian ini adalah:

a.
b.
C.

Menghasilkan bahan magnetik CoFe,O,4 dalam ukuran nano partikel dengan metode sol gel,
Menghasilkan lapisan tipis CoFe,O,4 dan serbuk dengan metode spin coating,

Menghasilkan karakteristik kristal, SEM dan magnetik dari sampel bulk dan lapisan tipis
CoFe;0,.

Sedangkan manfaat dari penelitian ini adalah:

a.

Mengembangkan penelitian bahan magnet dengan metode yang sederhana (tanpa teknik
vakuum yang membutuhkan dana yang sangat besar) untuk aplikasi magnet keras dan
dalam aplikasi mikrowave (seperti absorber mikrowave, resonator dan sensor magnetik)
Meningkatkan kompetensi peneliti dalam bidang magnetik

Menghasilkan publikasi nasional terakreditasi atau Internasional.

Menghasilkan skripsi mahasiswa S1 Prodi Fisika FMIPA Unpad. Sampai dengan Tahap ini,

telah dihasilkan 2 (dua) buah skripsi dengan rincian sebagai berikut:

1. Nama Mahasiswa: Thompson Nainggolan (NPM: NPM: 140310080064). Judul Skripsi:
Pembuatan Bahan Magnet CoFe,O, dengan Metode Sol-Gel dan Karaketristik
Magnetiknya. Pembimbing Utama: Dr. Togar Saragi, MSi, dan pembimbing
Pendamping: Dr. Risdiana, M. Eng. Mahasiswa tersebut telah menjalani Sidang Skripsi
dan dinyatakan LULUS dengan Predikat Sangat Memuaskan pada Senin 22 juli 2013.

2. Nama Mahasiswa: Cristian (NPM: NPM: 140310080043). Judul Skripsi: Pengaruh
Komposisi lon-ion Logam Co dan Fe terhadap Karakteristik Magnetik Bahan Magnet
CoFe;04. Pembimbing Utama: Dr. Togar Saragi MSi, dan Pembimbing Pendamping
Drs. Norman Syakir, MS, MSc. Mahasiswa tersebut telah menjalani Sidang Skripsi dan
dinyatakan LULUS dengan Predikat Sangat Memuaskan pada Senin 22 juli 2013.

3. Yang sedang berjalan melakukan penelitian untuk digunakan sebagai bahan Skripsi
(Tugas Akhir) ada 3 mahasiswa, dengan data: (1)Muhammad Jahid Akbar H
(14031010006), Ricca Novia (14031010081) dan Siti Nurmilati (14031010052).
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BAB 4. METODE PENELITIAN

Eksperimen awal pada Tahun Il ini dilakukan optimasi dalam 4 bagian, yaitu: (pertama) dimulai
dengan optimasi pH larutan sebagai lanjutan dari Tahun I untuk meningkatkan karakteristik kristal
dan magnetik sampel CoFe,O, yang dihasilkan, (kedua) optimasi komposisi persen mol ionik
logam Co*":Fe** masing-masing sebesar 33%:67%, 40%:60% dan 50%:50%, (ketiga) adalah
preparasi lapisan tipis tanpa dan dengan kontrol pH larutan, dan (empat) adalah proses destilasi
TEOS dan preparasi sampel bahan magnet CoFe,O4. Optimasi ini dilakukan bertujuan untuk
diaplikasikan pada eksperimen tahun Il yang menggunakan silika matriks sebagai host bahan
magnetik yang akan dipreparasi. Bahan-bahan yang digunakan masih sama dengan bahan yang
digunakan pada tahun 1. Kontrol pH larutan dilakukan dengancara meneteskan Kkatalis
diethanolamine secara perlahan sampai diperoleh pH larutan berkisar sampai dengan 10. Berikut

bahan-bahan yang digunakan:

4.1 Bahan Dan Peralatan
Bahan yang digunakan terdiri dari:

a. Co(CH3C00,),.4H,0 sebagai bahan prekursor ion Co**

b. Fe(CH3C002)2.9H,0 sebagai bahan prekursor ion Fe**

c. methaoxyethanol sebagai pelarut dan

d. diethanolamine sebagai penyeimbang pH (untuk memperoleh pH sekitar 9,5)

Karkteristik pelarut dan prekursor adalah sebagai berikut:

1. 2-methaoxyethanol. Sinonimnya adalah: Methyl Cellosolve, Methyl glycol, Ethylene glycol
monomethyl ether. Rumus kimia: C3HgO,, dengan berat molekul: 76,09 g/mol, pH 5,0 - 7,0
pada 25 °C, titik leleh -85 °C, titik uap awal 124 - 125 °C, larut dalam air.

2. Diethanolamine
Sinonim : Bis(2-hydroxyethyl)amine, 2,2'-Iminodiethanol. Rumus kimia C4H11NO;, berat
molekul 105,14 g/mol. pH 11,0 - 12 pada 105 g/l pada suhu 25 °C, titik leleh 28 °C, titik
uap awal dan rentang uap 217 °C pada 200 hPa. Tingkat kelarutan dalam air/water
solubility 105 g/l pada 20 °C (larut secara sempurna).

3. Co(CH3C00,),.4H,0
Sinonims: Cobaltous acetatetrahydrate. Formula: C4HgC00,4.4H,0, Molecular Wieght:
249,08 gmol. Product Number: 403024 (Sigma Alcridh).

4. Fe(NOs3)3.9H,0
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Peralatan yang digunakan adalah:

Sinonims: Ferric nitrate nonahydrate. Formula: FeN30g.9H,0, Molecular Wieght: 404,00
gmol. Product Number: 216828 (Sigma Alcridh).

No Nama Alat Lokasi Kegunaan Keadaan

1. | Timbangan (nst: 0.1 mg) LAMRE- Alat menimbang baik
UNPAD

2. | Magnetik stirer LAMRE- Penyiapan larutan baik
UNPAD

3. | Gelas baker LAMRE- Penyiapan larutan baik
UNPAD

3. | Ultrasonic bath LAMRE- Penyiapan substrat baik
UNPAD

4. | Oven LAMRE- Annealing film baik
UNPAD

5. | Glove box LAMRE- Penyiapan film baik
UNPAD

6. | Spin-coater LAMRE- Fabrikasi film baik
ITB

7. | SEM MESIN ITB | Karakterisasi film tipis baik

8. | X-Ray difraction Batan Karakterisasi film tipis baik
Bandung,
Tohoku
University
Jepang

9. | SEM PPPGL Karakterisasi permukaan baik

dan ketebalan

10. | VSM Batan Karaketrisasi MH dan baik

Serpong MT
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4.2 Disain Penelitian dan Tahapan Penelitian

Untuk mengoptimasi karakteristik kristal dan magnetik melalui kontrol pH larutan, maka

tahapan eksperimen seperti diagram alir seperti pada Gambar 1 berikut:

TEOS ; DESTILASI | | Co(CH,CO0,),.4H,0 Fe(NO5);.9H,0
v !

Pelarutan:

Dl-water, ethanol
diethanolamine

.
Refluks
100°C x 12 jam
¢ <@
1
GEL - Spin coating: solution
= Menambah ketebalan
Serbuk / Nanopartikel (2000 rpm x 30 detik) 5
v
Pyrolisis organik
Driying 100°Cx3 menit
v v
Kalsinasi 500°Cx3 jam Kalsinasi 500°Cx3 jam
v .
Sintering 900°Cx6 jam Sintering 900°Cx6 jam
! .
serbuk CoFeO4 Lapisan Tipis
(Spinel) CoFeO4 (Spinel)

v v
Karakterisasi: XRD, Karakterisasi: XRD,
SEM, EDAX, SEM, EDAX,
Magnetisasi Magnetisasi

Gambar 1. Diagram alir tahapan eksperimen. (Katalis diethanolamine diteteskan
secara perlahan hingga diperoleh pH larutan mendekati 10)
Komposisi ion logam Co?* dan ion logam Fe** ditetapkan dengan perbandingan persentasi mol
Co?":Fe®* = 339%6:67%, 40%:60% dan 50%:50%. Perhitungan masing-masing ion logam dan massa
prekursor yang ditimbang sama dengan yang telah dilakukan sebelumnya [27. Langkah-langkah
perhitungan bahan prekursor dan TEOS adalah sebagai berikut:
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1. Volume larutan (Methaoxyethanol + DI Water) adalah 60 ml (= 0,06 L)
2. Mol total ditetapkan sebesar (Ntoa =) 0,015 mol )

ny 0,015 mol
3. Mrow =L = =
Total v 0.06 L

nﬁf = 0,25 molar
4. Dari perbandingan stokiometri

CoFe,0, — Co = § x 100% = 33%

Fe == x100% = &670p

Ll | B

5. Menentukan mol setiap prekursor:

%mola = w— x 1002
T

Co=33% — 33% = 2% x 100%

100 Mg, = 33 (0,25) — M_,

g 2;' = 0,0825 molar

Mol Co = nge = Mco X V1=10,0825 M x 0,06 L = 0,00495 mol

Fe=67% — 67% = “£= x 100%
Mt

&7 (0.25) _
100

= 0,1675 molar

Mee =

Nre = Mee X V =0,1675 x 0,06 L = 0,01005 mol
Mot = Nco +Nre = 0,00495 + 0,01005 = 0,015 mol
6. Menentukan gram setiap prekursor untuk ditimbang

gr Co =mol Co x MR Co (CH3COOH); . 4H,0 =1,39095 gr
gr Fe =0,01005 x 293 =2,94465 gr
Total =4,3356 gr

Co=1,3910 Fe=2,9446
7. Variasi mol %
Co =40% ; Fe = 60%

10

Co — 40% = Mco=—=01M
100

0=Mcox V1= 0,1 M x 0,060 L = 0,06 mol

Fe — 600 = ﬂ“‘ x 100% — Mco = ﬁ =015 M

Nco = Mco X V1= 0,15 x 0,060 L = 0,009 mol
gr Co=0,006 x 281 =1,6860 gr
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gr Fe = 0,009 x 293 =2,6370 gr
Total =4,3230 gr
Co=50% , Fe =50%
M 12,5

o2 X 100% — M = 100

n=MxV =0,125x 0,060 = 0,0075
gr Co =0,0075 x 281 = 2,1075 gr
gr Fe = 0,0075 x 293 =2,1975 gr
total =4, 3050 gr

Votal = 0,06 liter = 60 ml
8. DI Water =10% x 60 ml =6 ml
9. Methaoxyethanol (ME) =90% x 60 ml=54 ml
10. Perhitungan TEOS. Bahan kimia TEOS tersedia dalam bentuk cairan, sehingga harus

Co=Fe — 5003 =

= 0,125 molar

dikonversi ke dalam gram (sesuai dengan satuan gram bahan prekursor Co dan Fe).
Perhitungan tersebut dilakukan dengan proses berikut:

Misal : Jumlah gram (Co, Fe) yang ditimbang = a gr, perbandingan TEOS dengan (Co,Fe)
adalah TEOS = 30% wt cobalt ferrite.

Misalkan jumlah gram TEOS adalah:  TEOS =bgr

Sehingga persentasi TEOS dalam larutan dapat dihitung sebagai:

i)

athb

Presentasi Pelarut (Co, Fe) dalam composit (Co, Fe) TEOS = x 100%

TEOS : 30%wt (Co, Fe)
100% x (=) = 30%

100a
ath

100a=30a+30b
70a=30Db

= 30

Mco = 33% « misal : (Co,Fe) = 4,3350 gr (Co 339, Fe 67%)
Maka b (TEOS) = > (4,3350) gr = 10,1149999

b (TEOS) = 10,1150 gr
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Volume TEOS yang akan dimasukkan ke dalam larutan yang sdh berisi (Co,Fe) adalah

massa dibagi dengan densitas TEOS, dimana densitas TEOS adalah 0,933 gr/mol, dengan

demikian volume TEOQOS adalah:

10,1150 gr

V =
TEOS 0,933 gr/mol

Selanjutnya dilakukan eksperimen dengan mengikuti tahapan berikut:

1.

o > LD

7.

Proses Preheating (Calsinasi) dan Sintering

=10, 8414 ml atau sama dengan 217 tetes ( 1 ml = 20 tetes).

Menimbang sejumlah gram sesuai dengan komposisi tertentu, dan dimasukkan ke dalam baker

gelas yang telah diisi dengan 2-methaoxyethanol sebanyak 50 cc dan diethanolamine 2 cc

Memasukkan TEOS sesuai dengan volume yang diinginkan

Meletakkan bahan tersebut di atas hot plate dan dipanaskan pada suhu 90°C sambil diputar,

Melakukan proses refluks pada suhu 100°C selama 2 jam,

Memanaskan larutan pada tahap 3 pada suhu sekitar 100°C sampai diperoleh gel dengan

viskositas yang lebih kental.

Sebagian bahan pada langkah 4 di atas dikeringkan untuk preparasi serbuk atau bulk dan

sebagian lagi dilakukan proses spin coating untuk memperoleh lapisan tipis.

Proses destilasi dilakukan pada suhu ~ 200°C.

Proses pemanasan dilakukan dengan dua tahapan, yaitu: kalsinasi dan sintering seperti ditunjukkan

pada Gambar 2 berikut:

500

7

>jam

MNE=========
UfF-----

Kalsinasi

>jam

900
_____ 700 / L S~
6 7 10 16
Sintering

Gambar 2. Proses kalsinasi dan sintering bahan magnet CoFe,0,

Sedangkan preparasi lapisan tipis CoFe,O, dilakukan dengan melapiskan gel CoFe,O, di atas

substrat SiO, atau quartz. Proses iterasi dilakukan sebanyak 5 kali, kemudian dikalsinasi dan

disintering sama seperti Gambar 2.
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4.3 Analisa Data
Analisa data dilakukan sesuai dengan pengukuran yang dilakukan, seperti dalam uraian berikut:
a. Analisa data dari hasil XRD meliputi: identifikasi puncak, ukuran kristal
b. Analisa SEM/EDAX meliputi distribusi butiran, bentuk butiran, ukuran butiran, dan
komposisi stoikiometri bahan yang dihasilkan
c. Analisa SQUID meliputi MH Loop: medan remanen, medan koersif, saturasi, (BH)maks,

dan karakteristik MT Loop (keadaan magnetisasi terhadap suhu).
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BAB 5. HASIL YANG DICAPAI
5.1 Karakterisasi XRD Hasil Optimasi Sampel Serbuk CoFe,O,

Hasil pengukuran XRD target CoFe,O, setelah proses sintering tanpa dan dengan kontrol pH

larutan 9,5 ditunjukkan pada pada Gambar 4 dan Gambar 5 berikut:

Intensitas (a.u)

[5wanasn, Kowsrd € a3t 971

s |

)
2 theta (deg)

Gambar 3. Grafik hasil XRD bahan CFO2 dengan kontrol pH (setelah kalsinasi dan
setelah sintering), dan tanpa kontrol pH (CFO1)

Gambar 3 memperlihatkan dinamika perubahan karakteristik sampel serbuk CoFe,O, tanpa dan
dengan kontrol pH larutan. Dari Gambar 3 ditunjukkan bahwa sampel CFO1 (tanpa kontrol pH)
setelah mengalami proses sintering masih didominasi oleh Fe,O3; dan Fe3O,4 dan setelah kontrol pH
larutan (warna merah dan hijau) sudah menunjukkan terbentuknya puncak-puncak CoFe,O4
sekalipun masih dalam tahapan proses kalsinasi pada suhu 500°C. Puncak-puncak tersebut semakin
memiliki kualitas yang baik setelah proses sintering 900°C (warna hijau) dengan puncak-puncak
yang konsisten dengan JCPDS CoFe,0,4 kubik. Pengontrolan pH larutan sangat mempengaruhi laju
reaksi antara pelarut dan zat terlarut.

Hasil perhitungan tersebut ditampilkan pada Tabel 1 berikut.

Tabel 1. Hasil perhitungan ukuran kristal sampel CFO5 dengan kontrol pH=9,5.

No | hkl | Theta(6) Fz’yaHd;V' D (nm)
1 111 | 923405 | 0.001335 | 105.74
2 220 | 151656 | 0.001369 | 118.21
3 311 | 17.8582 | 0.001375 | 184.09
2 222 | 18.68745 | 0.001562 | 89.91
5 200 | 21.69225 | 0.001468 | 98.79
6 422 | 2692135 | 0.001652 | 388.25
7 511 | 28.68715 | 0.001569 | 96.44
8 240 | 314968 | 0001521 | 9142
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Dari tabel 1 di atas, dapat disimpulkan bahwa ukuran krital pada puncak (311) adalah 184 nm,
dengan rata-rata ukuran Kristal berkisar 146.61 nm.
Hasil pengukuran karakteristik magnetik sampel tanpa dan dengan kontrol pH ditunjukkan pada

Gambar 4.

T
:

£

M {emulgr)

R T P e T )
H (kOe)

Gambar 4. Kurva M-H loop (histeresis loop) sampel CoFe,O, tanpa dan dengan
kontrol pH larutan (=9,5)

Dari Gambar 4, diperoleh karakteristik bahwa nilai He = 0.13592 kOe dan M, = 5.78298 emu/gr
(CFO1). Nilai ini meningkat jauh dibandingkan dengan CFO1, yaitu H, = 3.36374 kOe dan M, =
20.31732 emu/gr (CFO5). Hal ini sangat menarik, melihat bagaimana pengaruh kontrol pH pada
larutan untuk menghasilkan produk yang maksimum melalui reaksi kimia dalam reaktan, bukan

hanya meningkatkan karaketristik kristal, tetapi dapat juga meningkatkan kualitas magnet bahan.

Berdasarkan hasil optimasi di atas yang menunjukkan adanya peningkatan kualitas bahan
terhadap pH larutan, selanjutnya dilakukan optimasi penambahan persentase mol ionik logam Co**
dan Fe®". Komposisi persen mol yang dilakukan adalah Co:Fe adalah masing-masing 33%:67%
(CFO5), 40%:60% (CFO6) dan 50%:50% (CFO7). Hasil pengukuran XRD sampel optimasi ini

ditunjukkan pada gambar 5.

CFO1{33%)
CFOY{3¥%|,pH=9.5

1311)

CFOG&0%),ph=3.5
CFO7{50% pH»9.S

229
519}
1440

(111}
- |222)

- F——L 3400

- H22)

(K-3 Al 1]
et

- o A _3 | =)
© [

I YN0 Do SRS 11 N

10 20 30 40 50 60 70
2-Theta (deg)

Intensity (a.u)

Gambar 5. Kurva XRD sampel tanpa dan dengan kontrol pH serta efek penambahan
persen mol ionik logam Co dan Fe

Dari hasil XRD pada gambar 5 di atas, diperolen bahwa parameter kisi dan volume unit sel

berkurang terhadap penambahan persen mol ionik logam Co dan pengurangan Fe. Hasil
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perhitungan volume unit sel ditunjukkan pada Tabel 2. Pengurangan ini diduga adanya substitusi

logam Co ke dalam posisi ion Fe. Parameter kisi, volume kristal sampel CFO5, CFO6 dan CFO7

dituliskan dalam Tabel 2 berikut.

Tabel 2. Parameter Kisi dan volume unit sel sampel CFO5, CFO6 dan CFO7

Sample | Lattice Parameter (A) Volume (A)*
CFO5 7.6665 450.6002
CFO6 7.6380 445.5936
CFO7 7.5985 438.7161

5.2 Karakterisasi Magnetik Sampel CoFe,O,4 Hasil Optimasi pH Larutan

Karakterisasi magnetik sampel CoFe,O,4 tanpa dan dengan kontrol pH ditunjukkan pada Gambar 6
berikut.

M {emulgr)
@ 88 e

Gambar 6. Kurva MH LooP sampel CFOL1 (tanpa kontrol pH) dan CFO5 (33% Co,
pH=9.5), CFO6 (40% Co, pH=9.5), dan CFO7 (50% Co, pH=9.5)

Kurva medan magnetik anisotropi sampel CFO5 ditunjukkan pada Gambar 7 berikut:

400 - 20
300 —&x

.~ 2001

£ 1001

2 {

s 0

§-1oo:
-200 -

= le-
300"

= - -wt10

0

-400 v . t T T -2
-150 <100 50 0 50 100 150

H (kOe)
Gambar 7. Kurva MH LooP dan BH LooP sampel CFO5 (33% Co, pH=9.5)

Dari hasil pengukuran diperoleh data-data magnetisasi remanen (mr), medan koersif (H.) seperti

yang ditampilkan pada Tabel 3.
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Table 3. Magnetisasi remanen (mr) dan medan koersif (Hc) of sample CFO1, CFO5, CFO5, CFO6

and CFO7.
Sample (emrﬂ;gr) H¢ (kOe) Description

CFO1 5.3277 0.1388 Co2+ = 33%, Fe3+ =67%, pH = -
CFO5 20.3173 3.3637 Co2+ = 33%, Fe3+ =67%, pH=9.5
CFO6 18.6634 2.5160 Co2+ = 40%, Fe3+ = 60%, pH = 9.5
CFO7 11.5045 1.8577 Co2+ = 50%, Fe3+ = 50%, pH = 9.5

Hasil eksperimen optimasi pH larutan ini telah dipresentasikan pada Padjadjaran International
Physics Symposium (PIPS) pada tanggal 7 — 8 Mei 2013 di Bale Sawala Universitas Padjadjaran
Kampus Jatinangor, dan draft paper yang ditulis sedang proses review untuk disubmit ke Jurnal

International AIP Proceedings.
5.3 Karakterisasi XRD Lapisan Tipis CoFe,O, Dengan dan Tanpa Kontrol pH

Hasil deposisi lapisan tipis setelah kontrol pH larutan ditunjukkan pada Gambar 5 berikut:

=)
X
4
»

PV TPV T S -

Intensitas (a.u)

[

f
1 ‘M—NM‘P‘/
i et )

10 20 30 40 50 60 70
2 Theta (deg)

g,

Gambar 8. Grafik XRD lapian tipis CoFe,O,4. Warna hitam adalah sampel tanpa kontrol
pH setelah sintering dan warna merah adalah sampel dengan kontrol pH
sebelum sintering.

Dari gambar 8 dapat dilihat bahwa sampel dengan kontrol pH sebelum disintering sudah
menunjukkan adanya puncak, walaupun puncak yang dihasilkan belum konsisten dengan puncak
sampel warna hitam. Namun dari segi hasil deposisi, terlihat bahwa lapisan tipis yang terbentuk
pada substrat SiO, sudah menempel dengan baik dibandingkan dengan sampel tanpa kontrol pH.
Sampel dengan kontrol pH ini selanjutnya akan disintering dan dikarakterisasi morfologi dan
magnetiknya. Lapisan tipis CFO(TEOS) masih menunjukkan adanya fase amorph.
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5.4 Karakterisasi XRD Lapisan Tipis CoFe;O4/TEOS, pH=9,5

| CrosItosyRoe |
GFONTECGISUMATE)

Intensity (a.u)

10 20 30 40 50 60 70
2-Theta (deg)

Gambar 9. Grafik XRD lapian tipis CoFe,O4/TEOS dengan dengan komposisi ion
logam 33% Co dan 67% Fe, pH 9.5. Warna hitam (bawah) adalah sampel
CFO5/TEOS di atas substrat SiO2, sedangkan warna merah warna merah (atas)
adalah CFO5/TEQS di atas substrat Quartz.

Dari Gambar 9 ditunjukkan bahwa lapisan tipis yang dihasilkan masih amorph. Hal ini disebabkan
karena lapisan tipis yang dihasilkan masih terlalu tipis, oleh karena itu masih perlu penambahan
proses pyrolisis atau perlakuan substrat sehingga ketika proses sintering, lapisan tipis yang

terbentuk tidak mengalami penipisan.
5.5 Karakterisasi XRD Serbuk CoFe,O4/TEQOS, pH=9,5

Hasil pengukuran XRD sampel CFO5/TEOS dan CFO7/TEOS ditunjukkan pada gambar 10
berikut:
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Gambar 10. Grafik XRD serbuk CFOS5/TEQOS (a) dan CFO7/TEOS (b) setelah
sintering pada suhu 900°C x 6 jam.
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Dari gambar 10 diatas menunjukkan bahwa bahan CoFe,O, yang didispersikan kedalam
TEOS telah menghasilkan fase kristal, dimana puncak-puncak yang dihasilkan konsisten

dengan puncak-puncak CoFe,0y referensi.
5.6 Karakterisasi Magnetik Lapisan Tipis CoFe,O4/TEQOS, pH=9,5

Hasil pengukuran karakteristik magnetik dengan menggunakan alat ukur VSM (Vibrating Sample
Magnetometer) melalui pengukuran momen dipol ditunjukkan pada Gambar 11, Gambar 12 dan
Gambar 13. Gambar 11 menyatakan kurva hysteresis sampel CFO5 (komposisi ion logam 33% Co
dan 67% Fe, pH 9.5) dengan dan tanpa TEOS, Gambar 12 menyatakan kurva hysteresis sampel
CFO7 (komposisi ion logam 50% Co dan 50% Fe, pH 9.5) dengan dan tanpa TEQOS, sedangkan
Gambar 13 menyatakan kurva hysteresis sampel CFO5/TEOS dan CFO7/TEOS.
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Gambar 11. Kurva hysteresis loop sampel bahan magnet CoFe,0,4, dengan komposisi
Co?":Fe**= 33%:67% didispersikan dalam TEOS (warna Hitam) dan tanpa didispersikan
dalam TEOS (warna merah)

Dari gambar 11 untuk sampel CFO5 (komposisi ion logam 33% Co dan 67% Fe, pH 9.5) dengan
dan tanpa TEOS ditunjukkan bahwa saturasi magnetik menurun terhadap penambahan TEOS,
walaupun tidak menunjukkan perubahan remanen magneti yang signifikan. Namun nilai koercive
magnetiknya bertambah terhadap penambahan TEOS, sehingga secara umum kualitas magnetik

bertambah terhadap penambahan TEOS.

Dari gambar 12 CFO5 (komposisi ion logam 50% Co dan 50% Fe, pH 9.5) dengan dan tanpa
TEOS menunjukkan adanya penurunan saturasi magnetik dan remanen magnetik yang sangat
drastis, walaupun nilai koercivenya tidak terlalu signifikan. Dalam hal ini kualitas magnetik dari
bahan dengan komposisi ion logam 50% Co dan 50% Fe, pH 9.5 berkurang drastis terhadap
penambahan TEOS.
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Gambar 12. Kurva hysteresis loop sampel bahan magnet CoFe,O,4, dengan komposisi
Co?":Fe** = 50%:50% didispersikan dalam TEOS (warna Hitam) dan tanpa didispersikan
dalam TEOS (warna merah)
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Gambar 13. Kurva hysteresis loop sampel bahan magnet CoFe,O, yang didispersikan
dalam TEOS. Warna Hitam (atas): komposisi Co*":Fe**= 33%:67% (CFO5/TEOS) dan
warna merah (Bawah) adalah komposisi Co®*:Fe**= 50%:50% (CFO7/TEQS).

Dari gambar 13 untuk sampel yang sama-sama dengan penambahan TEOS kualitas magnetik
sampel CFO5/TEOS dengan komposisi ion logam 33% Co dan 67% Fe, pH 9.5 jauh lebih baik
dibandingkan dengan sampel komposisi ion logam 50% Co dan 50% Fe, pH 9.5. Nilai saturasi
magnetik, remanen magnetik dan koercive menurun terhadap penambahan kompsosi ion logam
Fe®*, sebagaimana dihasilkan dalam hasil sebelumnya tanpa TEOS.

Berdasarkan hasil analisa dari keseluruhan pengukuran ini, maka selanjutnya akan dilakukan
optimasi baik dari segi penumbuhan lapisan tipisnya maupun dari segi pengaruh penambahan %
berat TEOS. Pekerjaan ini akan merupakan bagian dari Tugas Akhir mahasiswa yang
dipredikdikan akan lulus Agustus 2014.
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BAB 6. KESIMPULAN DAN SARAN

Telah berhasil dipreparasi kristal bahan magnet CoFe,O,4 baik tanpa kontrol pH maupun
dengan kontrol pH larutan, demikian juga dengan dan tanpa penambahan TEOS. Karakteristik
kristal dan magnetik meningkat terhadap kontrol pH. Hal ini disebabkan oleh karena meningkatnya
laju reaksi selama proses pelarutan pembentukan senyawa CoFe,O,. Namun disisi lain,
karakteristik kristal dan magnetik menurun terhadap penambahan persentase mol ionik logam Co
dan Fe pada pH larutan 9,5. Hal ini diduga adanya substitusi Co ke dalam Fe sebagaimana
diperlihatkan menurunnya parameter Kisi dan volume unit sel kristal yang dihasilkan. Namun

karakteristik magnetik menurun terhadap penambahan TEOS.

Untuk memperbaiki karakteristik magnetik lapisan ferrite akan dilakukan sintesis sampel

dengan menggunakan variasi %owt TEOS terhadap cobalt ferrite dan suhu sintering.
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