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KESAN PARAMETER PEMPROSESAN PENGISARAN PLANETARI
TERHADAP HASILAN ELEKTROSERAMIK Bag7Sro3TiO3
ABSTRAK

Kajian dilakukan untuk melihat keberkesanan pengisar bebola planetari
menghasilkan seramik feroelektrik Bap7Sro3TiO3 dengan sifat pemalar dielektrik
tinggi. Pada mulanya, analisis kehilangan berat telah digunakan dalam
menentukan halaju dan masa kisaran yang sesuai. Analisis mendapati bahawa
halaju kisaran 400 ppm dengan tempoh 4, 24 dan 48 minit adalah sesuai dan telah
digunakan untuk peringkat seterusnya. Kajian pengkalsinan selama 3 jam pada
950 °C telah menunjukkan kehadiran fasa bakian BaCOs; dengan fasa
Bao7Srp3TiO3 merupakan fasa yang dominan. Pemerhatian juga mendapati
agregat-agregat keras telah terbentuk selepas pengkalsinan. Lantaran itu,
pensinteran pada suhu 1250 °C menunjukkan pelet-pelet dalam keadaan berdebu,
iaitu tidak tersinter sempurna, dan memerlukan suhu pensinteran lebih tinggi.
Ketumpatan relatif yang hampir konsisten dan tinggi (94 — 96 %) diperolehi
selepas suhu sinter 1300 °C. Dalam pada itu, pemalar dielektrik yang dihasilkan
adalah sekitar 3000 hingga 6500 dan didapati meningkat dengan suhu sinter.
Kajian juga mendapati kisaran pada halaju tinggi (600 ppm) telah menghasilkan
campuran serbuk yang bersaiz nano. Saiz nano ini turut memberi kesan terhadap
pembesaran saiz ira selepas sinter yang hanya mencapai kurang daripada 3.0 um
dan seterusnya menghasilkan pemalar dielektrik yang lebih rendah (3000 hingga
4800) berbanding peringkat 2. Kesan pra-campuran serbuk telah menunjukkan
bahawa nilai tertinggi bagi pemalar dielektrik boleh dicapai pada suhu sinter 1300

°C berbanding kesan tanpa pra-campuran, iaitu 1350 dan 1400 °C.
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EFFECT OF PROCESSING PARAMETERS OF PLANETARY MILL ON
Bao 7Sro3TiO3 ELECTROCERAMIC PRODUCT
ABSTRACT

The study was conducted to evaluate the effectiveness of planetary ball
milling in producing Bag7Sro3TiO3 ferroelectric ceramic with a high dielectric
constant. Initially, weight loss analysis was used to determine a suitable speed and
time of milling. The analysis found that a speed of 400 rpm with a period of 4, 24
and 48 minutes was suitable and was subsequently used in further stages of this
work. Calcination study of 3 hours at 950 °C showed presence of BaCO3z remnants
with Bag7Sro3TiO3 phase being dominant. It was also observed that hard
aggregate was formed after calcination. Hence, sintering at a temperature of 1250
°C showed the pellets in a powdery form due to insufficient sintering, and required
higher sintering temperatures. A consistent and high relative density (94 — 96%)
was obtained after sintering at 1300 °C. Subsequently, the dielectric constant was
found to be around 3000 — 6500, and the values increased with increasing of
sintering temperature. The study also found that milling at high speed (600 rpm)
had produced mixed powder of nano-sized. The nano-size powders had affected
the grain size upon sintering, which was found to be less than 3.0 um, and hence,
producing low dielectric constant (3000 — 4800) as compared to the second stage.
The effect of pre-mixing of the powders had showed that the highest dielectric
constant could be achieved at sintering temperature of 1300 °C as compared to

effect of non-premixing, i.e. at 1350 and 1400 °C.
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BAB 1
PENGENALAN

1.1 Latar Belakang Kajian

Barium titanat (BaTiO3) adalah salah satu bahan elektroseramik feroelektrik
yang digunakan secara meluas sebagai kapasitor dielektrik untuk beberapa dekad
yang lepas. BaTiO; telah ditemui sekitar tahun 1940-an. Pemalar dielektrik yang
tinggi dalam julat 2000 hingga 10,000 adalah salah satu kelebihan utama yang

dimiliki oleh BaTiO3; pada masa itu (Moulson & Herbert, 2003).

BaTiO3; membawa struktur perovskit dengan formula umum ABOj; yang
mengandungi saiz kation-kation A dan B yang berlainan. Struktur ini adalah
terbitan daripada struktur kiub berpusat muka (KBM) dengan saiz kation A yang
besar dan dengan ion oksigen bersama-sama membentuk kekisi KBM manakala
kation B yang kecil menduduki di celahan oktahedral di dalam tatasusunan KBM
seperti dilakarkan secara skematik dalam Rajah 1.1. Selain BaTiO3, terdapat
beberapa bahan yang turut menunjukkan struktur perovskit. Antara bahan tersebut
adalah kalsium titanat (CaTiO3), plumbum titanat (PbTiO3), plumbum zirkonia

titanat (PZT) dan plumbum lantanum zirkonia titanat (PLZT).

Feroelektrik adalah suatu keadaan yang mengalami pengutuban spontan
tanpa pengenaan medan elektrik (Callister, 2000). Semua bahan feroelektrik
mempunyai suhu peralihan khusus yang dikenali sebagai suhu Curie (T;) yang
ditakrifkan sebagai suhu pada mana bahan tersebut memberikan pemalar dielekrik

tertinggi (Safari et al. 1996; Teoh et al. 2005). Lazimnya, T, untuk BaTiO3; adalah



pada 120 °C. Rajah 1.2 menunjukkan pengaruh suhu terhadap pemalar dielektrik
BaTiOs;. Fasa paraelektrik, iaitu suatu fasa yang tidak mempamerkan ciri-Ciri
feroelektrik dengan bentuk kubik berlaku apabila suhu, suhu (T) melebihi T..
Dalam julat suhu di antara 5 hingga 120 °C, fasa yang terbentuk adalah fasa

feroelektrik dengan bentuk tetragonal.

‘ Cuna

| et parmy
Tetragon
unit call

Pemalar dielektrik, &,
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|
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|
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Rajah 1.2: Pengaruh suhu ke atas pemalar dielektrik untuk BaTiO3 (Goodman et
al. 1991).



Seperti diterangkan, T, untuk BaTiO3 adalah agak tinggi untuk kegunaan
peranti pada suhu bilik. Bagi merendahkan T., maka BaTiO; perlu didopkan
dengan bahan lain. Dalam kajian ini, strontium karbonat (SrCO3) digunakan
sebagai bahan dopan untuk memberikan ion Strontium (Sr**) menggantikan ion
Barium (Ba®*) untuk menghasilkan BaTiOj3 terdop Sr atau Barium Strontium Titanat

(Ba1xSryTiO3) (Berbenni & Marini, 2002; Teoh et al. 2002).

Strontium titanat (SrTiO3) adalah bahan yang berstruktur perovskit,
berbentuk kubik dengan fasa paraelektrik pada suhu bilik (Shaw et al. 1999).
Pemalar dielektrik untuk SrTiOs; pada suhu bilik adalah 320 dan ia meningkat
berterusan sehingga mencapai 20,000 pada suhu -273 °C (Kahn et al. 1988). Oleh
itu, pembolehubah x dalam formula kimia BaixSrTiO3 divariasikan untuk
menghasilkan pemalar dielektrik tertinggi di antara suhu -273 °C dan 120 °C

(Hilton & Ricketts, 1996).

Penggantian ion Ba®* oleh ion Sr** untuk pembentukan Ba.,SrTiOs ini
dikenali sebagai penggantian isovalen. Jenis penggantian ini adalah suatu
penggantian ion yang mempunyai saiz dan cas yang sama. Sebagai contoh, ion
Sr** dan Pb? boleh menggantikan Ba** dalam sistem BaTiOs. Lazimnya,
penggantian ion Sr** dengan ion Ba** boleh merendahkan T hingga menghampiri
suhu bilik (Fu et al. 2005; Alexandru et al. 2004; Teoh et al. 2002) manakala
penggantian ion Pb?* dengan ion Ba®* boleh meningkatkan T, (Safari et al. 1996;

Fu et al. 2005).



Memandangkan ion Sr dapat merendahkan T., maka pengubahan Sr telah
dipilih. Dalam kajian ini, 0.3 mol Sr telah ditambah untuk membentuk suatu
komposisi baru iaitu Bag 7Srp3TiO3. Penetapan jumlah mol ini dibuat berdasarkan
kajian yang telah dijalankan oleh Teoh (2005). Menurut laporan beliau,
Bap7Sro3TiO3 telah menghasilkan pemalar dielektrik tertinggi pada suhu bilik
berbanding  komposisi-komposisi  yang lain  (BaTiOs;, BaggsSro.151i0s3,

Bao_558r0_45TiO3 and SFTIO:;)

Beliau juga telah melaporkan Bag7Sro3TiO3 yang dihasilkan dengan teknik
konvensional (pengisar bebola biasa) selama 18 jam kemudiannya dikalsin pada
suhu 1150 °C dan disinter pada suhu 1300 °C, telah menghasilkan pemalar
dielektrik setinggi 11300 manakala Ba7Sro3TiO3 yang dihasilkan dengan teknik
pengaktifan mekanikal menggunakan pengisar lesung automatik dan disinter pada

suhu 1250 °C, telah menghasilkan pemalar dielektrik setinggi 17100.

Kajian ini mengutarakan satu teknik pengaktifan mekanikal lain, iaitu
pengisar planetari, yang diasaskan daripada kaedah pengaloian mekanikal yang
dibangunkan untuk penghasilan serbuk komposit, sebatian antaralogam dan
serbuk logam amorfus (Suryanarayana, 2004). la kemudiannya digunakan untuk
sintesis serbuk magnetik dan ultrahalus melalui pengaktifan bahan-bahan mula
secara mekanikal dengan menggunakan pengisaran tenaga tinggi. Teknik
pengaktifan mekanikal telah berjaya digunakan oleh ramai penyelidik dalam
menghasilkan serbuk-serbuk elektroseramik yang ultrahalus dan berfasa tunggal

(Stojanovic et al. 2005; Kong et al. 2001).



Pengisar bebola planetari adalah salah satu alat yang menggunakan
konsep pengaktifan mekanikal. Parameter pengisaran seperti halaju dan masa
pengisaran merupakan aspek yang diberi penekanan untuk menghasilkan taburan
partikel yang seragam, fasa tunggal yang dikehendaki, mikrostruktur dan sifat-sifat
fizikal yang baik. Oleh itu, dalam kajian ini penghasilan Bag7Sro3TiO3
menggunakan pengisaran planetari dilakukan untuk mengkaji kesan-kesan pada

sifat-sifat dielektrik dan mekanikal serta mikrostruktur yang terbentuk pada hasilan.

1.2 Kenyataan Masalah

Kebanyakan kajian yang menggunakan jenis pengisaran planetari hanya
tertumpu dalam penghasilan BaTiO3s berbanding Ba1SrTiOs. Kong et al. (2002)
dan Stojanovic et al. (2005) telah menghasilkan serbuk BaTiOs melalui pengisaran
planetari. Brzozowski & Castro (2003) telah menjalankan pengisaran planetari ke

atas serbuk-serbuk BaCO3; dan TiO, untuk menghasilkan BaTiOs3.

Kajian untuk menghasilkan Ba.SrcTiO3 melalui pengisaran planetari ke
atas serbuk BaCOg3, SrCO3 dan TiO; tidak diberi perhatian secara khusus. Fu et al.
(2005) telah menghasilkan Ba14SrTiO3; (x=0.45, 0.5, 0.6, 0.65, 0.8 dan 0.9)
dengan pengisaran bebola konvensional. Teoh (2005) telah menghasilkan Bai.
xorkTi03 dengan menggunakan pengisaran lesung automatik. Oleh itu, kajian
penghasilan Ba;,SrTiO3 yang menetapkan x = 0.3 mol dengan pengisaran
planetari dijalankan untuk mengkaji kesan sifat-sifat dielektrik, mekanikal dan

mikrostruktur yang terbentuk.



1.3  Objektif Kajian

Objektif utama kajian adalah untuk mengkaji kesan parameter
pemprosesan pengisar planetari ke atas hasilan elektroseramik Bag 7Srp3TiO3. Ini
melibatkan kajian parameter kawalan alatan, pengkalsinan dan pensinteran dalam

kesan terhadap sifat fizikal, dielektrik dan mikrostruktur.

1.4  Skop Kajian

Prosedur eksperimen secara lanjut diterangkan dan dimuatkan dalam bab
3. Bagi memenuhi objektif yang dinyatakan sebelum ini, maka bentuk kajian boleh
diringkaskan dalam Rajah 1.3. Peringkat 1 adalah percubaan awal untuk
menentukan halaju dan masa pengisaran yang sesuai. Kedua-dua parameter ini
ditentukan melalui analisis kehilangan berat dengan membandingkan kehilangan
berat campuran dan teori. Lanjutan daripadanya, peringkat 2 dilakukan untuk
kajian kesan suhu kalsin ke atas pembentukan fasa Bag 7Srp3TiO3 yang dihasilkan
daripada campuran kisaran pada halaju dan masa pengisaran sesuai berdasarkan

hasil yang didapati pada peringkat 1.

Peringkat 3 adalah kajian kesan masa pengisaran singkat pada halaju
pengisaran yang lebih tinggi. Tujuan ia dilakukan bagi mengkaji kesan hentaman
bebola ke atas serbuk pada halaju tinggi terhadap sifat-sifat dielektrik dan fizikal.
Akhirnya setelah mengetahui masalah utama kajian adalah berkaitan dengan
ketakseragaman campuran yang berdasarkan pemerhatian dan hasil yang
diperolehi, maka peringkat seterusnya adalah untuk mengkaji kesan pra-campuran

bahan mentah sebelum pengisaran planetari. Kajian ini dijalankan dengan



harapan melihat kesan campuran seragam sebelum campuran mengalami

pengisaran planetari.

Peringkat 1
Percubaan awal menentukan halaju dan masa
pengisaran sesuai

l

Peringkat 2
Kesan suhu kalsin dalam pembentukan
Bao 7Sro3TiO3 (halaju dan masa pengisaran
berdasarkan peringkat 1)

l

Peringkat 3
Kesan masa pengisaran singkat pada halaju
pengisaran tinggi

l

Peringkat 4
Kesan pra-campuran bahan mentah sebelum
pengisaran planetari

Rajah 1.3: Peringkat-peringkat kajian dalam penyelidikan.



BAB 2
KAJIAN PERSURATAN

2.1 Pengenalan

Sejak 10,000 tahun yang lalu, manusia telah mula menghasilkan bahan
seramik yang pertama yang diperbuat daripada tanah liat dengan pembakaran
mudah dan terbuka. Walaupun bahan yang dihasilkan adalah tidak sempurna
tetapi era perkembangan seramik sebenarnya telah bermula (Somiya, 1984).
Seramik adalah terbitan daripada perkataan Greek, iaitu Keramos yang merujuk
pada tembikar yang diperolehi daripada lempung atau tanah liat yang dibentuk dan

kemudiannya dibakar pada suhu tertentu (Moulson & Herbert, 2003).

Kira-kira 100 tahun yang lalu, produk-produk seramik yang dihasilkan
adalah terhad untuk beberapa jenis tembikar yang berasaskan tanah liat dan
banyak digunakan dalam kehidupan manusia seperti paip, batu bata, ubin lantai
dan ubin atap serta tembikar sanitari. Pada pertengahan abad ke-19, refraktori
merupakan bahan seramik yang sangat penting dalam industri keluli. Tanpa bahan
refraktori, pengeluaran keluli dan beberapa logam yang lain tidak dapat
dibangunkan sehingga ke hari ini (Somiya, 1984). Kini, dalam abad ke-21 aplikasi
bahan-bahan seramik sangat meluas digunakan dalam pelbagai aspek kehidupan
manusia. Antara aplikasi tersebut adalah merangkumi penggunaan magnet dalam
set televisyen, fiber optik dalam bidang telekomunikasi, palam pencucuh dan

penebat dalam kenderaan keretapi halaju tinggi.



Dalam bidang kejuruteraan, seramik digunakan sebagai komponen-
komponen tertentu dalam bahagian enjin dan perkakasan pemotong manakala
dalam bidang bioperubatan, seramik digunakan sebagai gantian gigi dan tulang
buatan. Dalam bidang elektronik, elemen-elemen pemanas dan substrat untuk litar

bersepadu juga adalah salah satu hasilan bahan seramik (Somiya, 1984).

2.2  Elektroseramik

Perkembangan awal seramik yang berasaskan elektronik atau
elektroseramik telah mula dikesan sekitar tahun 1940-an dengan penemuan suatu
bahan yang berjaya menghasilkan pemalar dielektrik yang tertinggi iaitu dalam
julat 2000 hingga 10,000 (Moulson & Herbert, 2003). Bahan ini adalah barium

titanat (BaTiO3) yang banyak digunakan dalam peranti kapasitor.

Menurut Somiya (1984), elektroseramik dicirikan sebagai bahan seramik
yang dihasilkan untuk mendapatkan sifat-sifat elektrik dan elektronik. Sifat-sifat
tersebut diubahsuai supaya berfungsi sebagai bahan-bahan penebat (atau bahan-
bahan dielektrik), seramik berpengalir tinggi, elektrod, penderia dan penggerak.
Elektroseramik dibahagikan pada beberapa kumpulan yang berdasarkan sifat-sifat
hasilannya. Kumpulan-kumpulan tersebut adalah piezoelektrik, piroelektrik dan
feroelektrik sebagai satu kumpulan, semikonduktor, seramik elektro-optik, seramik
magnet dan seramik superkonduktor (Moulson & Herbert, 2003). Jadual 2.1
menunjukkan beberapa bahan elektroseramik yang disenaraikan mengikut

kumpulan-kumpulannya dengan secara ringkas.



Jadual 2.1: Contoh beberapa sebatian elektroseramik mengikut jenis kumpulan
(Moulson & Herbert, 2003).

Kumpulan Contoh bahan elektroseramik

Piezoelektrik, piroelektrik dan | Barium titanat (BaTiOs3), bismuth titanat

feroelektrik (BisgTizO12), kalsium titanat (CaTiO3) & plumbum
titanat (PbTiO3)

Semikonduktor Silikon karbida (SiC), Galium arsenida (GaAs)

Elektro-optik Plumbum lanthanum zirkonat titanat (PLZT)

Magnet Zink ferum oksida (ZnFe,QO,)

Superkonduktor YBCO

2.2.1 Seramik Piezoelektrik, Piroelektrik dan Feroelektrik

Bahan-bahan seramik yang berfungsi sebagai penebat elektrik adalah
dikenali sebagai bahan dielektrik iaitu suatu bahan yang tidak mengkonduksi
elektrik di bawah pengaruh medan elektrik. Walau bagaimanapun, apabila
pemindahan taburan cas berlaku dalam bahan dielektrik, momen dwikutub akan
terbentuk. Fenomena ini dikenali sebagai pengutuban (Bengisu, 2001).
Pengutuban spontan berlaku pada hablur tunggal bagi sesetengah bahan apabila
tegasan dikenakan (Newnham, 1975; Cady, 1964). Satu bahagian dalam hablur
akan menghasilkan cas positif manakala bahagian yang bertentangan pula akan

menghasilkan cas negatif. Kesan ini dikenali sebagai piezoelektrik.

Fenomena piezoelektrik telah membawa kepada penggunaan seramik
piezoelektrik yang luas dalam peralatan seperti mikrofon, meter pecut, tolok
terikan dan peranti sonar. Kesan piezoelektrik ini ditemui oleh Pierre dan Jacques
Curie pada tahun 1880 (Haertling, 1988). Antara bahan yang menghasilkan sifat

piezoelektrik ini adalah BaTiOs.
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Hablur pieroelektrik adalah subkelas bagi hablur piezoelektrik. Bagi bahan
piroelektrik, magnitud bagi pengutuban spontan banyak bergantung pada suhu.
Pemanasan hablur mengakibatkan berlaku ubah bentuk mekanikal yang
disebabkan oleh pengembangan haba dan mampu mengubah darjah pengutuban.
Antara seramik pieroelektrik yang biasa dikenalpasti adalah plumbum zirkonat
(PbZrO3). Kesemua bahan pieroelektrik adalah piezoelektrik dan ia digunakan

dalam aplikasi seperti alat kawalan pencemaran (Moulson & Herbert, 2003).

Bahan feroelektrik adalah subkelas bagi hablur piroelektrik. Hablur
feroelektrik mengandungi pengutuban spontan, iaitu suatu fenomena yang dapat
mengekalkan kekutuban walaupun tiada pengenaan voltan seperti yang
ditunjukkan oleh hablur piroelektrik. Ciri-ciri terpenting dalam hablur feroelektrik
adalah arah pengutuban dapat diterbalikkan dalam medan elektrik dan ini
mengakibatkan terbentuknya gelung histerisis seperti yang ditunjukkan dalam
Rajah 2.1. Kelakuan feroelektrik ini banyak bergantung pada struktur hablur.
Hablur tersebut mestilah tidak memusat dan perlu mengandungi posisi atom atau
orientasi molekul yang berselang untuk membenarkan kekutuban berbalik dan

penahanan pengutuban selepas voltan tidak dikenakan (Mostaghaci, 1996).

Seramik feroelektrik mempunyai sifat-sifat yang berguna seperti pemalar
dielektrik tinggi, pemalar piezoelektrik tinggi, kehilangan dielektrik yang rendah,
keberintangan elektrik tinggi, kekuatan sederhana dan pekali piroelektrik tinggi.

BaTiO3; dan PbTiO3 adalah antara seramik feroelektrik yang biasa digunakan.
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Rajah 2.1: Gelung histerisis bagi struktur hablur feroelektrik (Xu, 1991).

2.2.2 Pemalar Dielektrik

Pemalar dielektrik didefinasikan sebagai darjah pengutuban atau
keupayaan suatu bahan menyimpan cas apabila berlaku pengenaan medan
elektrik (Bengisu, 2001) atau dengan erti kata lain, iaitu kapasitans. Umumnya,
pemalar dielektrik dengan nilai € yang rendah digunakan sebagai penebat
manakala pemalar dielektrik dengan nilai ¢ yang tinggi digunakan sebagai
kapasitor. Kapasitor adalah suatu peranti elektronik yang berkeupayaan
menyimpan cas di antara dua elektrod yang mana ia diukur dalam unit kapasitans,

C. Katakan bahan dielektrik dalam keadaan vakum, C, boleh ditaktifkan sebagai

Comte A (2.1)

yang mana €, adalah permitiviti vakum dengan nilainya 8.8543 x 1072 F/m.
Jika bahan dielektrik dimasukkan di antara dua kepingan plat kapasitor yang
dikenakan medan elektrik, satu plat bercas positif manakala satu plat lagi bercas

negatif. Medan elektrik tersebut akan menghasilkan pengutuban dalam bahan

12



tersebut dan jumlah cas yang tersimpan di dalam kapasitor bergantung pada
keupayaan bahan tersebut untuk terkutub di bawah pengaruh medan elektrik.
Oleh itu, persamaan 2.1 boleh ditulis semula seperti berikut:

C=g.A (2:2)
t

yang mana ¢ adalah permitiviti untuk bahan dielektrik, A adalah luas permukaan
elektrod dan t adalah tebal untuk bahan dielektrik (Callister, 2000). Pemalar
dielektrik atau permitiviti relatif, ¢ membandingkan pengutuban atau keupayaan
penyimpanan cas dalam bahan dengan keupayaan dalam vakum,

&= € (2.3)
&

I
(@)

& (2.4)

A. &

Pemalar dielektrik bagi beberapa bahan yang diukur pada suhu bilik, 25 °C adalah

ditunjukkan dalam Jadual 2.2.

Jadual 2.2: Pemalar dielektrik pada 25 °C (Burn, 1991)

Bahan Pemalar dielektrik
Teflon 2.1

Kaca silica 3.8

Polivinilidena fluoride 8.4

Alumina 10

Magnesium oksida 20

Barium tetratitanat 40

Titanium oksida 100

Kalsium titanat 160

Strontium titanat 320
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Seramik dielektrik dan penebat dibahagikan pada tiga kelas utama dengan
berpandukan hasilan pemalar dielektriknya. Kelas 1 adalah terdiri daripada
pemalar dielektrik yang rendah dan sederhana dengan faktor pelesapan kurang
daripada 0.003. Julat nilai yang dianggarkan adalah antara 15 hingga 500.
(Moulson & Herbert, 2003). Kelas 2 dan 3 adalah terdiri daripada seramik
feroelektrik dengan pemalar dielektrik yang tinggi iaitu dari nilai 2000 hingga 20
000 dengan faktor pelesapan kurang daripada 0.03. Antara aplikasi yang agak
sesuai untuk julat dielektrik ini adalah peranti kapasitor. Sifat-sifat seramik
daripada kelas ini adalah dibezakan oleh suhu, kekuatan medan elektrik dan

frekuensi berbanding kelas 1.

2.2.3 Faktor-Faktor Yang Mempengaruhi Pemalar Dielektrik
Pemalar dielektrik untuk bahan-bahan elektroseramik adalah dipengaruhi
oleh beberapa faktor. Antara faktor-faktor tersebut adalah saiz ira selepas sinter,

suhu yang dikenakan semasa pengukuran dan komposisi.

2231 Saiz Ira

Secara umumnya, pemalar dielektrik yang dipengaruhi oleh saiz ira selepas
sinter dan seterusnya dipengaruhi oleh bentuk pemprosesan. Kesan saiz ira
terhadap pemalar dielektrik adalah ditunjukkan dalam Rajah 2.2. Dalam julat saiz
ira antara 1 hingga 50 pym, pemalar dielektrik yang diperolehi adalah berbeza-beza
iaitu semakin halus dan kecil saiz ira, maka pemalar dielektrik juga semakin

meningkat (Moulson & Herbert, 2003). Dalam laporan yang lain, Safari et al.
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(1996) juga telah mendapati bahawa saiz ira selepas sinter sangat mempengaruhi

nilai pemalar dielektrik yang diberikan oleh BaTiO3.

2
|

&
T

Pemalar dielektrik (10%)

50 (o] 50 100 150

Suhu (°C)

Rajah 2.2: Kesan saiz ira ke atas pemalar dielektrik untuk BaTiOs; (Moulson &
Herbert, 2003).

Rajah 2.3 menunjukkan perubahan pemalar dielektrik terhadap suhu untuk
BaTiO3; yang mengandungi saiz ira yang halus (~1 ym) dan kasar (~50 ym). Saiz
ira BaTiO3; yang besar dan kasar (= 1 ym) menunjukkan pemalar dielektrik yang
sangat tinggi pada suhu Curie, T, (120 °C). Kesan ini disebabkan berlaku
pembentukan domain yang berganda dalam ira tunggal dan pergerakan

dindingnya turut membantu meningkatkan pemalar dielektrik pada T.

Bagi saiz ira BaTiO3 yang halus (~1um), pembentukan domain yang tunggal
berlaku dalam setiap ira. Pergerakan dinding-dinding domain turut dibatasi oleh
sempadan-sempadan ira. Oleh itu, pemalar dielektrik yang lebih rendah dihasilkan

pada T. apabila saiz ira kecil digunakan berbanding dengan saiz ira BaTiO3 yang
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kasar (Safari et al. 1996). Kesan saiz ira ke atas pemalar dielektrik pada suhu bilik
telah dilaporkan oleh Safari et al. (1996). Beliau telah mencadangkan supaya
tegasan dalaman yang terbentuk dalam ira-ira BaTiO; yang halus mesti lebih
besar daripada ira-ira BaTiOs yang kasar, seterusnya menghasilkan pemalar

dielektrik yang lebih tinggi pada suhu bilik.

12,000

10,000 |-

§

:

L

Pemalar dielektrik, ¢,

5

o--an.l PR S W [T N NARY THNY | W TR T 1
=50 0 50 100 150

Suhu (°C)

Rajah 2.3: Perubahan pemalar dielektrik terhadap suhu untuk BaTiO3; dengan (a)
saiz ira 1 um dan (b) saiz ira 50 um (Safari et al. 1996).

Beliau juga telah mengkaiji struktur domain dalam BaTiO; dan mendapati
bahawa pada suhu bilik, pemalar dielektrik telah mencapai puncaknya dengan saiz
ira kira-kira ~ 0.7 pym. Mereka juga membuat kesimpulan bahawa peningkatan
pemalar dielektrik adalah disebabkan berlaku peningkatan ketumpatan dinding
domain 90 °. Mobiliti dinding domain 90 ° dalam ira-ira BaTiO3 yang halus dihalang
dan kurang daripada 25 % daripada pemalar dielekrik yang berjaya dicapai. Oleh

itu, kawalan saiz ira merupakan aspek penting untuk aplikasi komponen elektronik.
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Namun begitu, dalam kajian penghasilan Bag 7Sro3TiO3 oleh Teoh (2005),
julat saiz ira yang optimum untuk menghasilkan pemalar dielektrik yang tinggi
adalah di antara 3 hingga 10 um. Beliau telah melakukan pengukuran pemalar
dielektrik pada frekuensi 1 kHz dengan voltan 1V, pada suhu bilik. Jadual 2.3
adalah ringkasan keputusan bagi kesan saiz ira selepas sinter pada suhu-suhu

berbeza terhadap pemalar dielektrik.

Jadual 2.3: Kesan saiz ira selepas sinter terhadap pemalar dielektrik (Teoh, 2005)

Suhu sinter Sampel Saiz ira (um) Pemalar dielektrik
1250 <3.0 6000
1300 20 minit 3.2 13000
1350 3.1 6400
1250 3.8 16000
1300 60 minit 5.8 13000
1350 9.8 14000
1250 3.7 17100
1300 360 minit 7.2 9100
1350 16.0 6400

2.2.3.2 Suhu Semasa Pengukuran

Selain itu, suhu yang dikenakan semasa pengukuran adalah faktor kedua
yang akan mempengaruhi pemalar dielektrik untuk bahan-bahan elektroseramik.
Dalam Rajah 2.2 dan 2.3 sebelum ini, suhu-suhu dengan ukuran yang berbeza
telah memberikan nilai pemalar dielektrik yang berlainan. Puncak pemalar
dielektrik yang tertinggi dikesan pada suhu Curie, T.. Setiap bahan elektroseramik
seperti BaTiO3, PbTiO3; dan BisTisO412 mempunyai T, yang berbeza-beza iaitu 120,
490 dan 650 °C, masing-masing (Mostaghaci, 1996) Nilai-nilai pemalar dielektrik

yang diberikan untuk bahan-bahan elektroseramik pada suhu yang kurang atau
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lebih daripada T. adalah lebih rendah berbanding nilai pada T, dan ini dapat

diperhatikan dalam kedua-dua rajah yang sama.

2.2.3.3 Komposisi

Komposisi yang berlainan turut menghasilkan pemalar dielektrik yang
berbeza. Penggunaan nisbah mol untuk strontium dalam sistem Ba,Sr14TiO3 telah
dilaporkan oleh Fu et al. (2005). Beliau bersama rakan-rakannya telah mendapati
bahawa komposisi yang berubah-ubah memberikan nilai maksimum pemalar
dielektrik yang tidak sama pada suhu-suhu yang dikaji seperti ditunjukkan dalam
Rajah 2.4. Secara keseluruhannya, kesan nisbah mol bagi beberapa bahan dopan

terhadap suhu Curie (T;) dapat ditunjukkan dalam Rajah 2.5.

260007 »—x=0.9
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Rajah 2.4: Pengaruh nisbah mol bagi strontium dalam sistem Ba,Sri4TiO3
terhadap pemalar dielektrik (Fu et al. 2005).
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Rajah 2.5: Kesan nisbah mol bagi bahan dopan terhadap suhu (Mouldson &
Herbert, 2003).
2.3 Kaedah Tindakbalas Keadaan Pepejal

Tindakbalas keadaan pepejal adalah suatu kaedah tindakbalas penguraian
kimia yang mana apabila suatu bahan bertindakbalas secara pepejal dikenakan
dengan haba yang sesuai, satu bahan yang baru terbentuk dan gas sampingan
turut terbebas. Tindakbalas ini adalah endotermik dan biasanya digunakan untuk
menghasilkan bahan beroksida daripada bahan-bahan karbonat dan hidroksida
(Halloran, 1991). Tindakbalas keadaan pepejal selalu memainkan peranan yang
penting untuk operasi sintesis sebatian-sebatian elektroseramik seperti Baj.
xork 103 dan PbZri4TixOs. Tindakbalas yang melibatkan penguraian bahan pepejal

atau tindakbalas kimia antara pepejal ini adalah dirujuk sebagai pengkalsinan.
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Penghasilan serbuk titanat daripada kaedah tindakbalas keadaan pepejal banyak

dibantu oleh penguraian oksida dengan kereaktifan tinggi.

Sebagai contoh, penghasilan barium strontium titanat dapat dilakukan
dengan mengkalsinkan campuran BaCOs3;, SrCO; dan TiO, pada suhu tinggi,
biasanya melebihi 1000 °C (Wu et al. 2000; Thakur et al. 2002). Tindakbalas
keadaan pepejal dalam sistem serbuk bergantung pada pelbagai parameter.
Antara parameter-parameter tersebut adalah seperti sifat kimia bahan tindakbalas
dan produk, saiz partikel, bentuk partikel, keseragaman campuran, persekitaran

atmosfera, profil pembakaran dan lain-lain lagi (Gallagher, 1991).

Kajian menunjukkan kadar tindakbalas menurun dengan peningkatan saiz
partikel bahan tindakbalas manakala kadar tindakbalas meningkat dengan suhu
berdasarkan persamaan Arhhenius:

kt = AeFRT (2.5)
di mana k ialah pemalar kadar spesifik, t ialah masa, A ialah istilah pra-eksponen,
E ialah tenaga pengaktifan, T ialah suhu mutlak dan R ialah pemalar gas.
Biasanya, keseragaman campuran adalah parameter yang paling penting kerana
parameter ini mempengaruhi kadar resapan dan bilangan sentuhan antara partikel
bahan tindakbalas. Seterusnya peningkatan kadar resapan dan persentuhan
antara partikel dalam tindakbalas akan mempengaruhi keupayaan untuk

menghasilkan serbuk homogen yang berfasa tunggal.
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2.3.1 Kelebihan Dan Kekurangan Tindakbalas Keadaan Pepejal

Seperti diterangkan sebelum ini, tindakbalas keadaan pepejal melibatkan
proses kalsin untuk menghasilkan bahan berfasa tunggal dan membebaskan gas
daripada campuran bahan asal. Umumnya, terdapat beberapa kelebihan kaedah
ini berbanding kaedah yang melibatkan pembasahan kimia seperti sol gel,
hidroterma dan pemendakan. Antaranya tindakbalas keadaan pepejal mudah
dijalankan dengan kos peralatan yang agak murah, dapat dihasilkan dengan
banyak, keseragaman serbuk yang baik, saiz serbuk hasilan mampu mencapai
saiz nano dan tanpa melalui proses kalsin untuk serbuk mula daripada oksida
(Stojanovic et al. 2005; Stojanovic et al. 2006). Kajian melibatkan keadaan pepejal
telah dilakukan ramai penyelidik (Kong et al. 2001; Kong et al. 2002; Ze'lia &

Antonio, 2002).

Walau bagaimanapun, terdapat beberapa kelemahan kaedah ini yang
dikenalpasti seperti pengkalsinan pada suhu tinggi akan membentuk partikel-
partikel yang kasar, kadar agregat dan aglomerat yang tinggi, luas permukaan
partikel yang rendah serta kisaran dengan masa yang panjang akan memudahkan
kemasukan bendasing-bendasing ke dalam campuran. Kong et al. (2002) telah
melaporkan bahawa suhu kalsin setinggi 1200 °C diperlukan untuk penghasilan
BaTiOs;. Pengkasinan pada suhu ini akan menghasilkan ciri-ciri yang memberi

kesan akhir yang tidak baik terhadap sifat-sifat dielektrik dan fizikal.
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2.4  Proses Hasilan Bahan Elektroseramik

Pada asasnya, sifat-sifat bahan elektroseramik ditentukan oleh komposisi,
saiz ira dan keliangan selepas pensinteran dan ciri-ciri ini turut dipengaruhi oleh
kaedah fabrikasi. Kunci utama dalam fabrikasi bahan elektroseramik adalah

pengkalsinan dan pensinteran (Moulson & Herbert, 2003).

Semasa kedua-dua proses berlaku (pengkalsinan dan pensinteran), juzuk-
juzuk atom mengalami penyusunan semula di antara satu sama lain supaya dapat
meminimakan tenaga bebas dalam sistem. Ini melibatkan seperti pergerakan ion-
ion yang banyak, peresapan dalaman untuk membentuk fasa baru, pengurangan
luas permukaan dalaman dan peningkatan dalam saiz ira (Halloran, 1991).
Lazimnya, keseluruhan dimensi mengalami pengecutan dan sangat penting untuk
mendapatkan keseragaman pengecutan setiap dimensi pelet. Oleh itu,
pengecutan dimensi dengan perubahan yang minimum dalam ketumpatan untuk

setiap jasad sebelum sinter (jasad hijau) adalah wajar diperolehi.

Pemprosesan serbuk seramik bermula dengan mencampurkan serbuk-
serbuk pada nisbah yang ditetapkan dan memasukkan campuran serbuk tersebut
ke dalam bekas pengisar bersama-sama dengan media pengisar untuk proses
kisaran. Campuran tersebut dikisar untuk suatu jangka masa tertentu sehingga
suatu keadaan mantap dicapai apabila komposisi pada setiap partikel serbuk
tersebut adalah sama dengan nisbah elemen bahan permulaan. Serbuk kisaran
tersebut kemudiannya dikalsin pada suatu suhu tertentu untuk mencapai fasa

tunggal sebatian yang dikehendaki dan kemudiannya ditekan untuk menjadi
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bentuk pelet serta akhirnya disinter. Secara keseluruhannya, proses hasilan

serbuk seramik seperti Bag 7Sro3TiO3 dapat disimpulkan dalam Rajah 2.6.

Pengisaran Pengkalsinan Pembentukan Pensinteran

—> —> —>

Rajah 2.6: Skematik proses hasilan Bag 7Sro3TiOs3.

2.4.1 Bahan Mentah

Hasilan bahan-bahan elektroseramik dengan sifat-sifat akhir yang baik
adalah dipengaruhi oleh pemilihan bahan mentah yang tepat. Bahan-bahan
mentah yang digunakan untuk hasilan ini adalah serbuk yang telah dikomersialkan
secara meluas. Walau bagaimanapun, terdapat juga serbuk yang diperolehi
secara tindakbalas kimia. Umumnya, pemilihan bahan mentah adalah berdasarkan
jenis produk yang dihasilkan seperti produk-produk daripada seramik konvensional

dan seramik termaju.

Untuk produk seramik konvensional, ciri-ciri bahan mentah yang digunakan
adalah mudah didapati, kos yang rendah dan ketulenan yang tidak tinggi. Contoh-
contoh produk untuk jenis seramik ini adalah seperti tembikar sanitari, ubin lantai
dan dinding serta bahan refaraktori. Untuk produk seramik termaju khususnya
untuk bahan elektroseramik yang banyak menekankan kualiti hasilan akhir, maka
ciri-ciri bahan mentah yang diperlukan adalah serbuk dengan ketulenan tinggi,

kelembapan yang rendah, tidak teraglomerat dan lain-lain lagi.
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Ringkasnya, asas-asas pemilihan bahan mentah khususnya untuk bahan
elektroseramik adalah dipengaruhi oleh beberapa kriteria yang diberikan iaitu:
i- Ketulenan
Bahan mentah yang berketulenan tinggi sangat penting khususnya untuk aplikasi
peranti elektronik. Ketulenan yang tinggi akan mempengaruhi sifat-sifat dielektrik
seperti pemalar dielektrik
ii- Kos
Kos bahan mentah daripada jenis oksida dan karbonat adalah berbeza-beza.
Sebagai contoh, harga barium oksida (BaO) adalah lebih tinggi berbanding
daripada BaCO;. Penggunaan BaO dan TiO, sebagai bahan mula akan
meringkaskan proses hasilan BaTiOgs, iaitu proses kalsin akan diabaikan. Bagi
bahan mula seperti BaCO3; dan TiO,, proses kalsin adalah diperlukan untuk
menghasilkan BaTiO;. Kedua-dua keadaan ini akan memberi perbezaan hasilan
akhir dalam sifat-sifat dielektrik dan fizikal.
iii- Kebolehdapatan
Bahan mentah yang mudah diperolehi adalah salah satu ciri dalam aspek
pemilihan. Penggunaan bahan mentah yang sukar diperolehi akan memberi
masalah semasa perjalanan projek dan seterusnya kos bahan mentah adalah
tinggi.
iv- Kelembapan
Faktor kelembapan yang tinggi akan merendahkan kualiti selepas proses kisaran
dan campuran. Oleh itu, serbuk-serbuk yang diperolehi daripada pembekal perlu

dikeringkan sebelum dilakukan proses seterusnya.
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