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ABSTRACT

St+1T1,O3041 (n = 1, 2,...n) Ruddlesden-Popper phase is a metal oxide compound with a layered
structure consisting of SrTiO; perovskite layers and strontium oxide (SrO) layers, thus this
material has a potential as termoeletrik compounds that could be developed as an alternative
material for renewable energy. In this study, we examine one of the 3 parameters of
termoelectric properties, namely the electrical conductivity. Sr,+1Ti,O3041 (n = 1 and 2)
Ruddlesden-Popper phases were synthesized using molten salt method. The synthesis was
carried out at 950 °C for 10 hours with a ratio of precursor and salt were 1: 0.5. Structural
analysis by X-Ray Diffractometer (XRD) confirmed that all synthesized compounds formed
Stn+1TinO3p41 (n = 1, and 2) Ruddlesden-Popper phase with the characteristic peaks at 26 = 31°,
32°, and 46°. The morphology analysis by Scanning Electron Microscope (SEM) showed that
the particles have plate-shaped with crystallites size were 20 nm. The electrical properties were
measured using LCR meter with the highest electrical conductivity of 2.25x10-7 S / em which
showed the semiconductors behaviour.

Keywords: Ruddlesden-Popper phase, thermoelectric, electrical conductivity, molten salt
method.

Material thermoelektrik berperan penting
dalam mengkonversi panas menjadi listrik,
hal ini dikarenakan adanya efek Seebeck (S)

PENDAHULUAN

Pemanfaatan energi sekunder seperti panas

buangan menggunakan pembangkit listrik
termoelektrik telah menjadi bahan kajian
populer bagi peneliti dunia. Hal ini
dikarenakan panas buangan yang berasal dari
berbagai sumber seperti alat-alat elektronik,

knalpot  kendaraan  bermotor, tempat
pembakaran pabrik (kiln) bisa langsung
dikonversi menjadi listrik. Selain itu,

pembangkit listrik termoelektrik memiliki
beberapa keunggulan, antara lain: bebas
perawatan, tahan lama, tidak berisik, ukuran
fleksibel dan berapapun kecilnya panas yang
diserap akan langsung dikonversi menjadi
listrik "2,

Salah satu hal yang penting pada pembangkit
listrik  termoelektrik adalah materialnya.
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yang timbul pada saat satu bagian material

dipanaskan dan bagian yang lainnya
didinginkan sehingga perbedaan panas
menimbulkan perbedaan tegangan (AV)
terhadap perbedaan suhu (A7). Sifat

termoelektrik dievaluasi dengan parameter
tanpa satuan yaitu figure of merit, ZI=S’cT/x,
dimana T, S, o, dan x adalah suhu, koefisien
Seebeck, hantaran listrik dan hantaran panas,
sementara bilangan S°c  dikenal dengan
power factor. Efisiensi material termoelektrik
yang tinggi dimana Z7 > 1, akan memberikan
potensi yang besar dalam mengumpulkan
panas buangan dan mengkonversi menjadi
listrik.*.

Srn+1TinO3n+1 (1’1 = 1, 2n)
memiliki keunggulan

Senyawa
Ruddlesden-Popper
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yang lebih dibandingkan dengan material
termoelektrik yang lain karena material ini
tidak beracun, tidak mahal dan dapat
diaplikasikan pada rentang suhu tinggi
(400°C-700°C), dimana pada rentang suhu ini
banyak panas buangan yang dihasilkan
kendaraan bermotor. Terlebih lagi, sifat
termoelektrik dari material fase Ruddlesden-
Popper Sr,TiO4 sangat menjanjikan, dimana
pada suhu kamar dengan ZT = 0,1 .

Sintesis senyawa Sty+1 11,0341 (n = 1, 2...0)
fasa Rudlesden-Popper dilakukan dengan
metode reaksi padatan (solid state reaction)
pada suhu tinggi yaitu 1450°C selama 7 hari.
Metode ini tentu saja membutuhkan banyak
energi listrik karena suhu yang digunakan
tinggi dan waktu yang relatif lama sehingga
biaya sintesis menjadi mahal. Oleh karena
itu, pada penelitian ini akan disintesis
senyawa Sty 11,0341 (n=1dan 2) fase
Ruddlesden-Popper melalui metode yang
lebih hemat dan sederhana yaitu metode
lelehan garam (molten salt). Metode ini
mampu menurunkan suhu dan
mempersingkat waktu sintering sintesis
dengan cara penambahan garam ke dalam
bahan awal (precursor). Penambahan garam-
garam sulfat ke dalam material awal mampu
menurunkan  suhu  sintering  sehingga
pengintian dan pertumbuhan kristal dapat
berlangsung cepat. Pengukuran awal sifat
termoelektrik dilakukan dengan mengukur
hantaran listriknya (g), sehingga bisa
diketahui apakah metode sintesis ini merubah
struktur dan morfologi material, yang dapat
mempengaruhi sifat listrik St,+1T1,0304 (n =
1 dan 2) fase Ruddlesden-Popper secara
khusus dan sifat termoelektrik secara
umum!®”,

METODOLOGI PENELITIAN

Material disiapkan dengan cara menimbang
bahan awal TiO; (Aldrich > 99%) dan SrCO;
(Aldrich  >99,9%) secara stoikiometri,
kemudian dicampur dan digerus dalam agate
mortal sampai homogen. Selanjutnya, bahan
awal dan campuran garam (Na,SO, dan
K,SO4 perbandingan 1:1) diaduk dengan
perbandingan molar  1:0,5. Campuran
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kemudian ditempatkan dalam krus alumina
dan dilakukan proses sintering dalam furnace
dengan suhu 750°C selama 5 jam, kemudian
suhu sintering dinaikkan menjadi 950°C
selama 10 jam. Campuran didinginkan
dengan  pendinginan  normal, setelah
campuran dingin, produk berupa padatan
digerus kembali dan dicuci beberapa kali
dengan akuades panas untuk menghilangkan
sisa garamnya. Produk dikeringkan dalam
oven pada suhu 110°C selama 1 jam.
Karakterisasi produk dilakukan dengan
diffraksi sinar X (XRD) untuk melihat pola
diffraksi sehingga bisa diketahui fasa yang
terbentuk dan SEM (JEOL JSM-6360LA)
untuk observasi morfologi partikel (ukuran
dan bentuk). Sampel bubuk di padatkan
terlebih dahulu sehingga berbentuk bulat
pipih sehingga hantaran listriknya bisa diukur
menggunakan LCR meter (TH2820).

HASIL DAN PEMBAHASAN

Pola XRD sampel bubuk Sr,TiOs yang
diperoleh seperti yang terdapat pada Gambar
1. Pada gambar ini dapat dilihat beberapa
puncak tajam pada sampel Sr,TiO4 (Gambar
1.a) pada 26: 31,64° dan 32,62° menunjukkan
bahwa pola diffraksi sesuai dengan pola
XRD standar ICSD #157402. Akan tetapi,
ada puncak lain dengan intensitas yang
rendah terdeteksi pada 26: 20.80° dan 24,22°
yang merujuk pada SrTiO; dan SrCO;. Hal
ini disebabkan oleh rendahnya suhu dan
singkatnya waktu pemanasan, sehingga
produk vyang dihasilkan belum murni.
Selanjutnya, Gambar 1 (b) menunjukkan pola
difraksi sampel yang disintesis dengan
penambahan garam (molar rasio material
awal dengan garam  adalah  1:0,5)
menunjukkan bahwa puncak utama Sr,TiO4
muncul pada 26: 31,36° dan 32,49°. Pada
sampel ini juga muncul puncak lain (belum
diketahui) dengan intensitas rendah pada 20:
19.53°. Pola difraksi sampel pada Gambar 1
menunjukkan bahwa Sr,TiO, memiliki
struktur perovskit dengan puncak khas pada

20: 23° 32°% 33° 41°, 47°, 53°, 58° dan 59°
[8,9]
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Gambar 1. Pola XRD Sr,TiO4 (n=1) fasa
Ruddlesden-Popper a) Tanpa penambahan
garam b) Penambahan garam

Gambar 2 merupakan pola XRD sampel
Sr;Ti,0; fasa Ruddlesden-Popper yang
disintesis dengan penambahan garam. Hasil
XRD menunjukkan bahwa Sr;Ti,0O; fasa
Ruddlesden-Popper  berlapis 2 sudah
terbentuk karena pola difraksi sesuai dengan
data standar ICSD #63704 dengan 20 :
31,33% 32,55°% 43,77% 46,77° dan 57,21°1""L
Selain itu, pada pola XRD menunjukkan
salah satu puncak ganda yang terdapat pada
20: 32.48° intensitas puncaknya tidak tinggi.
Hal ini menunjukkan bahwa pembentukan
lapisan perovskit belum sempurna yang
kemungkinan diakibatkan oleh perbandingan
molar material awal dengan garam yang
belum tepat.
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Gambar 2. Pola XRD Sr;Ti,0;7 (n=2) fasa
Ruddlesden-Popper yang disintesis dengan
penambahan garam (molar rasio material
awal dengan garam adalah 1:0,5)
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Penentuan kisaran ukuran kristal
Stp+1T14,O3n41 (n=1 dan 2) fasa Ruddlesden-
Popper dihitung menggunakan persamaan
Scherrer dimana konstanta kristalin sebesar
0,89 dengan asumsi bahwa kristal yang
terbentuk berbentuk bulat "', Besar ukuran
kristal dari semua sampel Sty Ti,O34+1 (n=1
dan 2) ditampilkan pada Tabel 1.

Pada Tabel 1 dapat dilihat adanya perbedaan
ukuran kristal yang signifikan antara Sr,TiO4
yang disintesis tanpa penambahan garam
dengan Sr,TiO4 dan Sr3Ti,07 yang disintesis
dengan  penambahan  garam, dimana
perbedaannya sekitar 4 kali lipat. Ukuran
kristal yang lebih kecil pada sampel Sr,TiO4
dan Sr;Ti;0; yang disintesis dengan
penambahan  garam  disebabkan  oleh
penurunan suhu sintering yang lebih awal
dibandingkan dengan Sr,TiO4 yang disintesis
tanpa penambahan garam. Di dalam lelehan
garam, terjadi pembentukan inti (nucleation)
yang diikuti dengan pertumbuhan kristal
(kristal growth).

Penurunanan suhu lebih awal menyebabkan
pertumbuhan kristal lebih cepat sehingga
pematangan Oswald (Oswald ripening) pada
kristal tidak terjadi secara sempurna. Hal ini
mengakibatkan ukuran kristal menjadi kecil.
Sementara, pada sampel yang disintesis
dengan penambahan garam, tidak terjadi
penurunan suhu sintering yang tiba-tiba,
sehingga kristal yang terbentuk lebih besar
2] Perbedaan ukuran kristal yang signifikan
bisa dilihat dari pola XRD puncak ganda
pada 20 31,64 °, dimana sampel dengan
ukuran kristal yang besar memiliki puncak
tajam yang sempit dan intensitas yang tinggi,
sementara sampel dengan ukuran kristal yang
kecil memiliki puncak yang melebar dan
intensitas yang rendah.

Tabel 1 Ukuran kristal senyawa St T1,03,41
(n=1, 2, dan 3) fasa Ruddlesden-Popper

Struktur FWHM Ukuran
(26: 31,64°) kristal (nm)
Sr,TiO4 0,1004 81,97
Sr,TiO4 * 0,3542 23.04
Sr3Ti,07 * 0,3936 20,79

* = sampel disintesis dengan penambahan garam
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Observasi morfologi dengan SEM
menunjukkan bahwa penambahan garam
pada sintesis mempengaruhi bentuk partikel
sampel menjadi berbentuk lempengan (plate-
like) seperti yang terlihat pada Gambar 3 (b
dan c), sementara sampel yang disintesis
tanpa penambahan garam berbentuk butiran
(Gambar 3 (a)). Penambahan garam saat
sintesis menyebabkan proses pengintian dan
pertumbuhan kristal terorientasi pada satu
bidang sehingga bentuk partikel yang
dihasilkan tidak bulat akan tetapi pipih dan
melebar ',

Salah satu sifat termoelektrik yang pelajari
adalah hantaran listrik yang diukur dengan
LCR meter. Hasil pengukuran menunjukkan
bahwa nilai konduktivitas semua sampel
berada pada rentang 107 S/cm - 10® S/cm
yang mengindikasikan bahwa sampel bersifat
semikonduktor  seperti yang tertera pada

tabel 2 '*. Berdasarkan nilai hantaran listrik
ini, maka Srn41Ti,O3p41 (0 = 1 dan 2) fasa
Ruddlesden-Popper yang disintesis dengan
penambahan lelehan garam lebih besar dari
pada tanpa penambahan garam dan nilai ini
sudah memenuhi syarat sebagai material
sebagai

berpotensi material

yang
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termoelektrik. Hantaran listrik yang lebih
besar pada sampel yang disintesis dengan

penambahan  garam  disebabkan  oleh
morfologi partikelnya berbentuk pipih dan
melebar.  Partikel pipth dan lebar
menyebabkan aliran elektron tidak banyak
mengalami  hamburan  butiran  (grains
scattering)  sehingga  hantaran  listrik
meningkat (5181 Tlystrasi pengaruh morfologi
terhadap hantaran listrik seperti yang
ditunjukkan pada Gambar 4.

Berdasarkan Tabel 2, nilai konduktivitas
listrik material Sry;Ti,O3441 (n = 1 dan 2)
fasa Ruddlesden-Popper memiliki perbedaan,
hal ini kemungkinan dipengaruhi oleh
perbedaan nilai masa jenis relatif masing-
masing sampel. Sampel yang memiliki masa
jenis relatif yang rendah memiliki porositas
yang lebih tinggi sehingga memiliki nilai
konduktivitas listrik yang rendah. Porositas
yang tinggi ini disebabkan oleh proses
pemadatan yang tidak sama pada sampel
bubuk menjadi pelet sehingga kepadatan
sampel tidak homogen. Oleh karena itu,

proses pemadatan sampel sangat
mempengaruhi hantaran listrikn

[17,18]
ya .

Gambar 3. Morfologi partikel sampel (a) Sr,TiO4

tanpa penambahan garam (b) Sr,TiO4

dengan penambahan garam (c) Sr;Ti,0; dengan penambahan garam dan (d) daerah pembesaran

spesifik dari Gambar 3 (c).
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RBatag butiran
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Gambar 4. Ilustrasi pengaruh morfologi
terhadap aliran elektron dalam
menghantarkan listrik, (a) Partikel bulat, (b)
Partikel bulat pipih (plate-like).

Tabel 2. Konduktivitas lisrik Sty+1Ti,03541 (n
= 1 dan 2) fasa Ruddlesden-Popper

Sampel o (S/cm)
St;TiO, 7.27x10°
SpTiO ™ 225x 107
Si;TiO7* 953 x10°
*=sampel disintesis dengan penambahan
garam
KESIMPULAN
Kami telah melakukan penelitian untuk

mempelajari sifat hantaran listrik senyawa
Stp+1T14O3n41 (n = 1 dan 2) fasa Ruddlesden-
Popper yang disintesis dengan metode
lelehan  garam. Pola XRD  sampel
menunjukkan bahwa sampel yang disintesis
memiliki kristalinitas yang baik sesuai
dengan standar meskipun masih ada fasa lain
yang teramati. Penambahan garam pada saat
sintesis menyebabkan perubahan morfologi
produk yang dihasilkan menjadi bulat pipih.
Pengukuran konduktivitas listrik
menunjukkan bahwa material ini memiliki
sifat semikonduktor sechingga berpotensi

dijadikan sebagai salah satu material
termoelektrik.
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