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ABSTRAK

ANALISISSTRUKTUR SINGLE PHASE SISTEM Ba, LaMnO, (0 <x <0,3). Telah dilakukan
sintesis dan karakterisasi bahan magnetic systemBa La_MnO, dengan (x = 0; 0,1; 0,2 dan 0,3) hasil proses
mechanical alloying. Bahan magnetic ini dibuat dari oksida penyusun BaCO,, La,0,, dan MnCO,. Campuran
di milling selama 10 jam kemudian di sintering pada suhu 1.000 °C selama 10 jam. Hasil refinement poladifraksi
Sinar-X menunjukkan bahwa sampel Lantanum dengan substitusi Barium sebesar x = 0,1 dan x = 0,2 memiliki
fasatunggal (singlephase), yaitufasal g, ,.MnO, yang memiliki struktur monoclinic (112/al) dengan parameter
kisi a = 5,4638(7) A, b = 5,5116(6) A dan ¢ = 7,768(1) A, o =y = 90° dan B = 90,786(9)°, volume unit sel
sebesar V = 233,93(3) A2 dan kerapatan atomik sebesar p = 6,449 g.cm?. Disimpulkan bahwa kemampuan
substitusi atom Barium ke dalam atom Lantanum padasistem ini hanya sampai padabatas x ~ 0,2 membentuk
struktur Ba, La, ,MnO,. Penambahan unsur Barium selanjutnya x > 0,2 akan membentuk dua fasa yaitu
Ba,,La,,MnO, dan BaMnO,.

Kata kunci: Ba-La Manganite, Struktur kristal, Magnetic

ABSTRACT

STRUCTUREANALYSISOF SINGLE PHASE SISTEM Ba, LaMnO, (0<x <0.3). Thesynthesis
and characterization of La, ,Ba MnO, with (x =0, 0.1, 0.2 and 0.3) magnetic materials by mechanical aloying
process have been carried out. This magnetic materials is prepared by oxides, namely BaCO,, La,0O,, and
MnCO,. The mixture was milled for 10 hours then sintered at a temperature of 1,000 °C for 10 hours. The
refinement results of X-Ray Diffraction pattern of Lanthanum manganite substituted with Barium for x = 0.1
and 0.2 showed that the sample consisted of single phase, namely, La, ,,,.MnO, phase. LaMnO, phase has a
monoclinic structure (112/al) with lattice parameters a = 5.4638(7) A, b = 5.5116(6) A and ¢ = 7.768(1) A,
a =1y =90°and B = 90.786(9)°, the unit cell volume of V = 233.93(3) A3, and the atomic density of
p =6.449 g.cnr®. The concluded that ability of Barium atom substitution in the Lanthanum atomin this system
only uptothelimitx ~ 0.2 formed the Ba, L &, ,MnO, structure. The addition of the element barium furthermore
(x> 0.2) will form two phases, namely Lg, ,Ba, ,MnO, and BaMnO, phases.

Keywords: Ba-LaManganite, Crystal structure, Magnetic

PENDAHUL UAN

Tantangan yang dihadapi dalam aplikasi
elekronik adalah terjadinya medan bias yang biasa
terjadi akibat interferensi gelombang elektromagnetik
sehingga dapat mengurangi kinerja dari peralatan
elektronik tersebut. Untuk menghilangkan medan bias
tersebut diperlukan bahan magnet yang dapat
beresonansi pada frekuensi tertentu sehingga
diharapkan dapat menyerap radiasi gelombang
elektromagnetik yang tidak diinginkan. Prasyarat yang
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diperlukan sebagai bahan absorber gelombang
elektromagnetik adalah bahan ini memiliki permeabilitas
dan permitivitas yang tinggi.

Bahan absorber yang sedang berkembang saat
ini adalah modifikasi bahan magnet berbasisferit karena
memiliki permeabilitas yang relatife tinggi, selain itu
bahan magnet berbasis manganate system perovskite
ABO, yang memiliki permitivitas yang relatif tinggi.
Bahan ini diharapkan dengan rekayasa struktur dapat
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dimanfaatkan menjadi bahan unggul untuk aplikasi
absorber gelombang elektromagnetik [1-5]. Sifat
magnetic bahan manganit ini dipengaruhi oleh adanya
valensi tercampur atom Mn. Sehingga keberadaan
coupling Mn*/Mn?* ini sangat berkontribusi terhadap
sifat magnetic bahan ini.

Baru-baru ini bahan berbasis manganit yang
sedang marak dikembangkan adalah bahan
magnetoresistance dengan komposisi A; B MnO,
yang memiliki struktur perovskite, dimana A adalah
tripleionized atom (La, Nd atau Pr) dan B adalah double
ionized atom (Ca atau Sr) seperti sistem La, Ca MnO,
atau Pr, Sr MnO, beserta turunannya. Berdasarkan
hasil percobaan sebelumnya berhasil membuat bahan
absorber gelombang elektromagnetik berbasis
manganite[6]. Modifikasi bahan sistem LaMnO, dengan
mensubtitusi atom Lanthanum dengan atom Stronsium
menurut senyawa empiris La, Sr MnO,. Kehadiran
stronsium ini dapat mendorong meningkatnya jumlah
coupling Mn®/Mn?*, Modifikasi bahan sistem
(La,;Sr)MnO, yang didopan Fe*, dengan senyawa
empirisLg,Sr, .M n_Fe0, (0 <y <0,2) menunjukkan
bahwa kehadiran Sr dan Fe ini dapat mempengaruhi
jumlah keberadaan coupling Mn*/Mn?* yang sangat
berkontribusi terhadap sifat magnetik pada bahan ini,
dan penambahan Fe ini dapat meningkatkan nilai
reflection loss bahan tersebut hingga 34 dB pada
y=0,14[7].

Pada percobaan ini akan dilakukan modifikasi
bahan Lantanum manganite sistem perovskite
(LaMnO,), dengan mensubstitusi atom Lantanum
dengan atom Barium. Sehingga diharapkan kehadiran
Barium ini dapat mempengaruhi jumlah keberadaan
coupling Mn®/Mn?* berkontribusi terhadap sifat
magnetik padabahan ini. Namun pengaruh penambahan
unsur Barium ke dalam Lantanum ini dimungkinkan
memiliki batasan-batasan tertentu. Karena didugatidak
semuaatom barium ini dapat menggantikan posisi atom
Lantanum untuk mempertahankan bentuk strukturnya.
Percobaan ini merupakan kelanjutan dari percobaan
sebelumnya dimana struktur dari sistem ini berubah
menjadi multi phase setelah penambahan Lantanum
x = 0,3. Substitus Stronsium ke dalam atom Lantanum
maksimum di x = 0,2 sehingga diperoleh paduan single
phase La, Sr,,MnO,. Tujuan penelitian ini untuk
mensintesis bahan magnetik sistem Lantanum
manganite substitusi Barium dan memahami
perubahan parameter struktur kristal bahan ini akibat
substitusi barium ke dalam atom Lantanum dan
distribusi kationiknya.

METODE PERCOBAAN

Bahan magnetic Lanthanum manganite dengan
substitusi Barium disintesis menggunakan metode reaksi
padatan dengan oksi da-oksida penyusun adalah BaCO,,
La,0,danMnCO,, dari produk Merck dengan kemurnian

99,9 %. Melakukan pencampuran bahan-bahan dasar
tersebut dengan jumlah massanya digunakan prinsip
stoichiometri seperti Persamaan (1) dengan reaksi:

(1-X) La,0, + 2x BaCO, + 2MnCO, >

2Bala MnO,  +( 2x+1)C02(g) ................. Q)

3(9

Variasi penambahan unsur Barium ke dalam
Lanthanum adalah x = 0; 0,1; 0,2 dan 0,3. Ketiga bahan
dasar tersebut dicampur menggunakan alat High Energy
Milling (HEM) Spex 8000. HEM ini beradadi laboratorium
Bidang Karakterisasi danAnalisisNuklir (BKAN), Pusat
Teknologi Bahan Industri Nuklir (PTBIN), Badan Tenaga
Nuklir Nasional (BATAN) dengan spesifikasi
normal speed = 1400 rpm, run time = 90 menit,
of time = 30 menit dan on of cycle 1 kali. Dimensi vial
HEM dengan panjang 7,6 cm dan diameter 5,1 cm.
Sedangkan diameter ball mill sebesar 10 mm, terbuat
dari bahan stainless steel. Campuran ini ditambahkan
etanol dan di-milling selama 10 jam pada suhu ruang.
Campuran hasil proses milling kemudian dibuat dalam
bentuk sampel pelet diameter 2,5 cm dan ketebalan 2 mm
yang dikompaksi dengan tekanan 6000 Psi. Sampel pelet
tersebut disintering pada suhu 1.000 °C selama 10 jam
dan didinginkan di dalam lingkungan furnace. Setelah
itu sampel pelet hasil sintering digerus kembali untuk
dilakukan karakterisas.

Analisis kualitas dan kuantitas fasa-fasa yang
ada di dalam sampel diukur menggunakan alat X-Ray
Diffractometer (XRD) Philip tipe PW1710. Pengukuran
pola difraksi sampel dilakukan dengan berkas Sinar-X
dari tube anode = Cu (Copper) dengan panjang
gelombang 4 = 1,5406 A, mode = continuous-scan, step
size=0,02° dan time per step = 0,5 detik. Profil difraksi
sinar-X dianalisis menggunakan perangkat lunak GSAS
(Rietveld Analysis) [8]. Karakterisasi XRD ini dilakukan
di laboratorium Fakultas Pertambangan, Institut
Teknologi Bandung (1 TB).

HASIL DAN PEMBAHASAN

Pada Gambar 1 ditunjukkan hasil pengukuran pola
difraksi Sinar-X gabungan sampel modifikasi sistem
L antanum manganite dengan penambahan unsur Barium
dengan variasi (x = 0; 0,1; 0,2, dan 0,3). Dari hasil
pengukuran dengan difraksi sinar-X pada sampel
menunjukkan bahwatampak sampel memiliki kandungan
fasatunggal (single phase) pada sampel x = 0; 0,1 dan
0,2. Pada penambahan unsur Lantanum selanjutnya
X = 0,3 muncul puncak-puncak baru, sehingga sampel
memiliki kandungan multi fasa (multiphase).

Dan berdasarkan hasil identifikasi fasadiperoleh
bahwa sampel setelah ditambahkan unsur Lantanum
x = 0,1 dan 0,2 telah terbentuk puncak-puncak yang
diduga sama dengan x = 0, yaitu fasa Lg,,,,,MnO,,
sedangkan sampel setel ah ditambahkan unsur Lantanum
X = 0,3 terdiri dari dua fasa. Kedua fasa tersebut yang
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Gambar 1. Pola difraksi sinar-X sampel gabungan
Bala MnO, dengan x = 0; 0,1; 0,2 dan 0,3
paling cocok dan mengikuti kaidah hukum Bragg adalah
fasa Lg,,,.MnO,, dan BaMnO,, yang berturut-turut
merujuk pada hasil penelitian sebelumnya seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 2[9,10] .

Dari Gambar 2 tersebut dapat diasumsikan bahwa
penambahan unsur atau adanya substitusi Barium ke
dalam unsur Lantanum padaakhirnyamenghadirkan fasa
lain, yaitu fasaBaMnQO,,

Pada Gambar 3 diperlihatkan hasil analisis struktur
kristal berupa hasil refinement fitting dari pola difraksi
Sinar-X untuk sampel x = 0. La,,,.MnO, termasuk
golongan kisi monoklinik dengan point group 2/m. Posisi
atom La, Mn, O(1), dan O(2) berturut-turut menempati
posis Wyckoff 4e, 4a, 4c, dan 8f. Satu unit sel monoklinik
ini mengandung 12 ion O%, 4ion La*, dan4ion Mn*.

Pada Gambar 4 ditunjukkan hasil refinement pola
difraksi Sinar-X sampel Ba La, MnO,untuk x =0,1.

Pada Gambar 5 ditunjukkan hasil refinement pola
difraksi Sinar-X sampel BaLa, MnO,untuk x =0,2.

Nilal parameter struktur, faktor R, dan goodness
of fit (%) sampel x = 0; x = 0,1 dan x = 0,2 ditunjukkan
padaTabel 1.

Pada Gambar 6 ditunjukkan hasil refinement pola
difraksi Sinar-X sampel Bala MnO,untuk x = 0,3.
BaMnO, termasuk golongankisi heksagonal. Posisi atom
Ba(1), Ba(2), Mn(1), Mn(2), O(1) dan O(2) berturut-turut
menempati posisi Wyckoff 6a, 12c1, 6b, 12c2, 36i
dan 18e. Sedangkan nilai parameter struktur, faktor R
dan goodness of fit (y?) sampel x = 0,3 ditunjukkan
pada Tabel 2.

Nilal parameter struktur, faktor R dan goodness
of fit (x?) padasampel x =0; 0,1; 0,2 dan 0,3 seperti yang
ditunjukkan pada Tabel 1 dan Tabel 2. Hasil refinement
ini menghasilkan kualitas fitting dengan faktor R yang
kecil. Faktor R merupakan criteria of fit dan faktor S
adalah goodness of fit yang bernilai kecil dan nilai Satau
%2 (chi-squared) yang diperkenankan maksimum 1,3[8].

Namun kemampuan hunian atom Barium yang
berhasil tersubstitusi diduga hanya mampu sampai
pada batas x tertentu dan selebihnya atom Lantanum
telah membentuk fasa lain yaitu BaMnO,. Hasil ini
terbukti berdasarkan hasil perhitungan fraksi massa
pada Tabel 3 menunjukkan bahwa dengan penambahan
jumlah atom Lantanum selanjutnya mengakibatkan
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Gambar 2. Hasil identifikasi fasa sampel Bala_MnO,

untuk (8. x = 0, (b). 0,1, (c). 0,2 dan (d) 0,3.
terbentuknyafasaBaMnO, dengan fraksi massa semakin
meningkat.

Adanyasubgtitusi Barium di atasx = 0,2 kedalam
Lanthanum pada sistem Lantanum manganit,
mengakibatkan terbentuknya sebuah komposit. Jumlah
atom Barium yang tersedia mengakibatkan keseimbangan
reaks padakomposisi La,,BaMnO, akan menyisakan
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Gambar 4. Refinement pola difraksi Sinar-X sampel Bala_MnO, untuk x = 0,1.
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Gambar 5. Refinement pola difraksi Sinar-X sampel Bala_MnO, untuk x = 0,2.

sgjumlah atom Ba, Mn, dan O membentuk fasaBaMnO,.
Dan segjauh mana pengaruh penambahan atau substitusi
Barium ke dalam atom Lantanum terhadap komposisi
La, BaM nO, perludianalisislebih lanjut.

Pada Tabel 4 ditunjukkan hasil analisisdistribusi
kationik atom Lantanum yang berhasil mensubstitusi
atom Barium. Tampak pada komposisi x =0,1 dengan
rumus empiris La,,Ba, MnO, bahwa jumlah atom
L antanum dan Barium yang terkadung di dalam senyawa
tersebut adalah 90 % : 10 %. Hasil refinement hunian
atom diperoleh kandungan L antanum dan Barium sebesar
89,47 % : 10,53 %. Komposisi x = 0,2 dengan rumus

empirisLg, Ba, MnO, bahwajumlah atom Lantanum dan
Barium yang terkandung di dalam senyawa tersebut
adalah 80 %atom La : 20 %atom Ba. Hasil refinement
hunian atom di perol eh kandungan Lantanum dan Barium
adalah 79,27 %atom La : 20,73 %atom Ba. Hal ini
menunjukkan bahwa substitusi atom Barium ke dalam
atom Lantanum telah berhasil membentuk fasa tunggal
dengan tidak mengubah struktur kristal bahan tersebut.
Kemudian untuk komposisi x = 0,3 dengan rumus empiris
La, ,Ba, ;MnO, bahwajumlah atom L antanum dan Barium
yang terkandung di dalam senyawa tersebut adalah
70 %atom La: 30 %atom Ba. Sedangkan hasil refinement
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Tabel 1. Parameter struktur, faktor R dan goodness of fit (x?)

Sampel x=0

Fasa Layg12sMNnO; (referensi Maignan [9])

Grup ruang (space group) : 1 1 2/a1 (15), Sistem kristal : Monoclinic

Parameter kisi :

a=5.4638(7) A, b=5.5116(6) A dan c = 7.768(1) A, [J(J(1 = 90° dan (][] 90.786(9)°
V =233.93(3) A®dan (101 6.449 gr.cm™

WRp =4.33 2 (i _
Factor R Rp = 347 x° (chi-squared) = 1.015
Sampel x=0,1

Fasa Layg1,sMNO; (referensi Maignan [9])

Grup ruang (space group) : 1 1 2/a1 (15), Sistem kristal : Monoclinic

Parameter kisi :

a=5.4958(8) A, b =5.5367(8) A dan c = 7.818(1) A, I [1J = 90° dan [JJ 90.51(1)°
V =237.91(4) A®dan (101 6,515 gr.cm™

WRp =10.13 2, _
Factor R Rp=7.96 x° (chi-squared) = 1.072
Sampel x =0,2

Fasa Layg1sMNnO; (referensi Maignan [9])

Grup ruang (space group) : | 1 2/a1 (15), Sistem kristal : Monoclinic
Parameter kisi :

a=55182(8) A, b =5.5442(8) A dan c = 7.808(1) A, (111 =90° dan (][] 89.63(1)°
V =238.88(3) Adan (111 6.559 gr.cm™
Fector R wRp = 10.01

Rp =7.82

x? (chi-squared) = 1.053
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Gambar 6. Refinement pola difraks Sinar-X sampel Bala MnO, untuk x = 0,3

Tabel 2. Parameter struktur, faktor R dan goodness of fit (x?)

Sampel x =0,3

Fasa L&y 91,5MNO; (referensi Maignan [9])
Grup ruang (space group) : | 1 2/a1 (15), Sistem kristal : Monaoclinic
Parameter kisi :
a=5.519(1) A, b=55375(9) A dan ¢ = 7.821(1) A, [J[1[1 = 90° dan [1[ 90.45(1)°
V =239.05(4) A% dan [0 6.531 gr.cm’

Fasa BaMnO; (referensi Negas [10])
Grup ruang (space group) : R -3 m (166), Sistem kristal : Heksagona
Parameter kisi :
a=5.700(2) A, b=5.700(2) A dan ¢ =19.31(1) A, JJU =90° dan [J[J 120°
V =543.6(5) A*dan 0 6.604 gr.cm®
WRp = 10.66

Factor R Rp=8.39

%2 (chi-squared) = 1.109

hunian atom diperoleh kandungan Lantanum dan Barium  secara alamiah akan menyisakan jumlah atom Barium
adalah 77,89 %atom La : 22,11 %atom Ba. Hasil ini  sebesar 7,89 %atom Bayang tidak berhasil mensubtitusi
menunjukkan adanya kemampuan maksimum atom atom Lantanum yang pada akhirnya membentuk fasa
Barium dalam mensubstitusi atom Lantanum sehingga BaMnO,. Berdasarkan hasil analisisdistribusi kationik
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Tabel 3. Fraksi massa masing-masing sampel

X Fasa Fraksi Massa
(%)
0 LaMnO, 100
0,1 La1,0BaMnO; 100
02  La:»BaMnO; 100
Laa.9BaMnO; 90.41
03 BaMnO; 9.59

Tabel 4. Distribusi kationik pada sistem La, ,BaMnO,

x Fasa La . Ba . Basis_a
(% atomik) (% atomik) (% atomik)
0 LaMnO; 100 0 0
0,1 LaygBayiMnOs 89,47 10,53 0
0,2 LaygBay,MnO; 79,27 20,73 0
0,3 Lay/BaysMnO; 77,89 22,11 7,89

ini seperti yang ditunjukkan pada Tabel 4 tampak bahwa
distribusi kationik dari atom Lantanum yang berhasil
mensubstitusi atom Barium hanya berkisar x ~ 0,2 pada
sistem La, BaM nO, dan selebihnya akan membentuk
fasaBaMnO,.

KESIMPULAN

Pada percobaan ini telah berhasil dipahami
karakteristik substitusi atom Barium ke dalam atom
Lantanum pada sistem perovskite BalLa, MnO,.
Berdasarkan hasil analisisdifraks Sinar-X menunjukkan
bahwakemampuan subgtitus atom Barium ke dalam atom
Lantanum pada sistem ini sampai pada batas x ~ 0,2
membentuk struktur La, ,,,,MNnO, yang memiliki sistem
Monoclinic (I 1 2/a1) dengan parameter kisi a=5,4638(7)
A,b=55116(6) A danc=7,768(1) A, .=y =90°dan
B = 90,86(9)°, volume unit sel sebesar V = 233,93(3) A3
dan kerapatan atomik sebesar p = 6,449 g/cm?.
Penambahan unsur Barium selanj utnya akan membentuk
fasalainyaitu BaMnQO, yang memiliki sistem Heksagonal
(R -3 m) dengan parameter kis a=b=5,700(2) A dan
c=19,31(1) A, oo =y =90° dan B = 120°, volume unit
sel sebesar V = 543,6(5) A3 dan kerapatan atomik
sebesar p = 6,604 g/cm®,
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