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RINGKASAN

Penelitian ini secara khusus membahas pemakaian alumina dan spodumene
serbuk keramik dalam mengembangkan bahan monolitihic dan komposit sebagai
keramik yang tahan panas. Studi ini meliputi kaji eksperimen tahapan proses
penyiapan serbuk, karakterisasi material, pengukuran sifat-sifat mekanis tertentu dan
analisa regangan mikro dengan metoda difraksi sinar-X (XRD). Fokus utama
penelitian ini adalah meningkatkan sifat tahan panas spodumene-alumina keramik
dengan metoda pencelupan dari berbagai temperatur pemanasan.

Kontrol ukuran partikel dan distribusi ukuran partikel dicapai dengan proses
atrition milling. Ukuran partikel dilakukan pengujian dengan alat laser scaterring
sebelum dan sesudah mengalami milling. Sifat-sifat mekanis dari komposit telah
dilakukan dengan memfokuskan pada pengaruh struktur mikro. Kekerasan dan
ketangguhan diuji dengan alat microhardness tester sedangkan kekuatan (strength)
diperoleh dengan uji three-point bending. Hasilnya menunjukkan bahwa kekerasan
spodumene-alumina  keramik meminjukkan penurunan  kekerasan dengan
pertambahan besar butir. Ketangguhan dan kekuatan untuk semua bahan tidak
terpengaruh oleh stukrur mikronya,

Analisa XRD digunakan untuk mengamati keefektivitas dalam perlakuan paska
sinter (pencelupan) dalam meningkatkan tegangan tekan didekat permukaan sebagai
upaya meningkatkan tahanan termal-shocknya. Hasilnya menunjukkan bahwa
memungkin sekali metoda penguatan dengan tegangan/regangan sisa tekan menjadi
sangét penting dalam merancang spodumene-alumina komposit dengan peningkatan
sifat tahanan thermal-shocknya. Namun demikian penelitian lanjut dengan teknik
synchroton radiation dalam melibat pola regangan terhadap kedalaman material

sangat perlu dilakukan.
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SUMMARY

This research has explored the utility of alumina and spodumene powder for the
development of monolithic alumina and spodumene-alumina composites in thermal
shock resistance applications. The study involved . processing experiments,
characterization measurements, and determination of selected mechanical properties
and XRD analysis. The principal focus of the research was to improve thermal shock
resistance of spodumene-alumina ceramics by quenching technique from the
different temperature of the process.

Control of particle size and particle size distribution was achieved by attrition
milling. The particle sizes before and after milling was obtained by a laser scattering
technique. Mechanical property evaluation of the composites was conducted with
particular reference to the effect of microstructures. Microhardness tester measured
hardness and toughness, whereas strength examination was conducted by three-point
bending testing. The resuits showed that the hardness of the composites exhibits
reduction with increasing grain size. Toughness and strength for all materials were
insensitive to the microstructure. _

XRD strain analysis was used to investigate the effectiveness of employing
post-sintering heat treatment to enhance near-surface compressive stresses in order to
further improve thermal s.hock resistance. It is possible that strengthening surface
compression may be value in designing spodumene-alumina composites for
improved thermal shock. However further work is required by shyncroton radiation

in examining the variation of strain with depth of the materials.
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BABI
PENDAHULUAN

1.1 Latar Belakang Permasalahan

Studi pengembangan material pada spodumene (Liz03*Al,05+Si0,) telah
difokuskan pada produksi gelas dan gelas keramik yang memiliki sifat kekuatan
mekanik yang tinggi, ketahanan panas, ketahanan kimia dan panas ekspansi yang
rendah (Shyu dan Lee,1995). Material ini secara khusus telah mendapat perhatian
para ahli justru karena keberadaan di alam yang sangat melimpah dengan kadar
lithium sampai 7,6 % (berat) dan kadar besi (Fe;O3) yang lebih kecil dari 0,1 %
(berat).

Secara alami spodumene terjadi dalam bentuk o~polimorpi yang bertransformasi
- menjadi B-spodumene pada suhu 1080 °C (Kusnik dan Terry, 1988). ”'I‘ransformasi_
yang tidak mampu balik ini disertai dengan peningkatan volume 33 % dengan
penurunan massa jenis (density) dari 3,2 menjadi 2,4 g/em®. Sifat-sifat dari material
spodumene telah didokumenkan secara luas oleh Hummel (1951) dan Knickerbocker
dkk (1989). Fasa kristalin didalam B-spodumene pada prinsipnya terdiri dari larutan
padat metastabil B-quart dan/atau B-spodumene. Alasan pemanfaatan material ini
dalam lingkungan subu panas yang berfluktuvasi karena relatif koefisien panas-
ekspansi yang rendah. Akibatnya material ini telah lama digunakan sebagai panel-
panel listrik dan bahan isolasi listrik (Scheidler dan Rodek, 1986).

Pemakaian B-spodumene gelas keramik didalam lingkungan thermal-shock
sebagai upaya menerapkan keuntungan koefisien panas ekspansi termal yang rendah
(kira-kira 0,9 x 10° °C" dalam rentang suhu 20-1000 °C), belum disadari secara
penuh (Knickerbocker dkk, 1989). Applikasi yang menarik dari material tersebut
adalah keberadaan tegangan tekan pada permukaan bahan yang bisa timbul pada
komposit material sebagai hasil perbedaan koefisien panas ekspansi antara fasa
matrik dengan fasa B-spodumene. Perbedaan ini akan menghasilkan material

komposit dengan peningkatan ketahanan terhadap pengaruh beban kejutan termal.



Selain itu keberadaan B-spodumene akan meningkatkan ketahanan creep pada
pertambahan suhu dan ketahanan kimia (Bold and Groves, 1978; Strnad, 1986).
Tahanan material terhadap creep fracture membuat bahan ini menjadi salah satu
bahan penguat yang sangat penting bagi material komposit karena f-spodumene
mampu menunjukkan sifat superplasticity meskipun seringkali hanya dibatasi oleh
kavitasi (Wang dan Raj, 1984). Selain itu fasa cair yang timbul sebagai akibat
kehadiran p-spodumene bisa meningkatkan ketahanan terhadap kavitasi jika
dibandingkan dengan bahan polikristalline monclithic didalam batas butir meskipun
cenderung getas pada suhu yang lebih tinggi. Kemampuan bahan tersebut terhadap
serangan kimia secara potensial akan memiliki ketahanan terhadap lingkungan
korosi. Sehingga pertimbangan yang penting untuk pemakaian spodumene adalah
ketahanan termal shocknya dan/atau korosi terhadap gas pembakaran.

Disamping bahan dasar gelas yang dihasilkan oleh 3-spodumene juga disertai
kemampuan fluk yang memiliki potensi pada penurunan suhu sinter dan sekaligus
juga meningkatkan proses pemanasan. Kemampuan mengontrol dan memanipulasi
proses sinter juga membuat pembuatan gelas keramik menjadi sangat menarik secara
teknologi dan komersial (Latella dkk, 1995).

Potensial spodumene didalam proses pembuatan alumina-matrik komposit

Alumina (a-AlO3) digunakan secara luas didalam teknologi keramik struktur
sebagai bahan monolitik atau sebagai paduan dengan unsur oksida (Barta dkk,1972).
Bahan ini memiliki koeffisien sebesar kurang lebih 8.5 x 10 °C™ didalam rentang
suhw 20-1000 °C (Dorre dan Hubner, 1984 pl6) relatif terhadap koefisien B-
spodumene. Studi menunjukkan bahwa penambahan mulite, zirconia atau serat
keramik SiC terhadap alumina memberikan peningkatan sifat-sifat mekanis (Barta
dkk, 1972; Wei dan Becher, 1985).

Dengan penambahan B-spodumene didalam alumina nampaknya sangat

menjanjikan jika diaplikasikan sebagai bahan termal shock. Akan tetapi penelitian



dalam bidang ini masih sangat terbatas (Latella dkk, 1995). Keberadaan fasa
spodumene didalam alumina matrik akan menghasilkan fasa gelas antar batas butir
yang bisa berbentuk kristal sebagian atau kristal penuh selama pendinginan
berlangsung, yang dalam hal ini akan bergantung pada history pemanasnya. Dengan
demikian fasa gelas pada batas butir mampu mengakomodasikan perkembangan
tegangan sisa tekan dibawah pengaruh perubahan suhu sehingga akan menurunkan
kavitasi dan/atan kerusakan struktur mikro serta penurunan kecenderungan terhadap
kegagalan retak mikro.

Pada dasarnya keretakan mikro cenderung terjadi sewaktu keramik mengalami
gradien subu oleh karenanya bahan tersebut sangat sensitif terhadap kegagalan
termal shock. Dalam hal ini kecenderungan bencana kegagalan terhadap termal-
shock terutama tergantung pada konduktifitas panas, ekspansi termal dan kekuatan
bahan. Variasi suhu yang besar menimbulkan tegangan didalam keramik sebagai
akibat perubahan volume sehingga mnyebabkan secara spontan retak atau patah.
Akan tetapi variasi suhu ini bisa juga menguntungkan jika mampu menimbulkan
penguatan oleh matrik dan tegangan tekan pada permukaan bahan, Tegangan tekan
pada matrik bisa timbul jika terjadi perbedaan kontraksi diantara matrik dan fasa
kedua sebagai akibat perbedaan koefisien ekspansi panas, sedangkan tegangan tekan
pada permukaan merupakan hasil dari laju perbedaan kontraksi selama pendinginan

diantara permukaan dan bagian dalam keramik.

Alumina matrik komposit terdiri p-spodumene bisa menghasilkan tegangan
tekan permukaan pada saat pemanasan sebagai akibat perbedaan panas ekspansi
positip (Aa’) yang dapat didefinisikan AO™  Oimarik-Olspodumens (Donald = dan
McMillan, 1976). Oleh karenanya ditetapkan bahwa tegangan tekan permukaan bisa
menyebabkan spodumene-alumina keramik kurang sensitif terhadal kegagalan jika

mengalami fluktuasi suhu yang sangat besar.

Kehadiran fasa B-spodumene didalam daerah permukaan keramik komposit

mampu menurunkan kecenderungan kerusakan dari beban tarik secara berulang-



ulang selama pendinginan. Dengan demikian pendekatan pada struktur mikro
komposit bisa didesain dalam upaya menghasilkan tegangan sisa. Perkembangan
regangan sisa ini dan atau tegangan dalam komposit ada dua macam yaitu fegangan

mikro dan fegangan makro.

Tegangan mikro bisa disebabkan oleh (i) ekspansi panas anisotropi didalam
setiap fasa dan (ii) ekspansi panas mismath diantara dua fasa yaitu alumina dan f-
spodumene selama pendinginan dari suhu sinter atau paska sinter, Mekanisme ini
bisa menyebabkan tegangan tekan timbul didalam butir alumina dan tegangan tarik

timbul didalam f-spodumene butir.

Sebaliknya tegangan makro bisa timbul didalam permukaan alumina matrik
komposit karena perkembangan gradien suhu selama pendinginan. Tegangan tersebut
menyebabkan daerah dekat permukaan meregang relatif terhadap volume benda uji.
Oleh karenanya tegangan makro bekerja pada banyak butir. Keberadaan tegangan
sisa yang bagus ini diasumsikan memainkan peranan penting didalam kekuatan dan
ketangguhan sehingga menurunkan kerusakan permukaan. (Lawn dan Marshall,
1977, Padture dkk, 1993).

1.2 Peningkatan Kekuatan dengan Teknik Termomekanis
Kekuatan glass dan keramik bisa ditingkatkan dengan menimbulkan tegangan

tekan pada permukaan, Teknik yang lazim meliputi tranéformasi didalam Zirconia-
Toughned Ceramic (ZTC), dan proses pencelupan dari keramik polikristalin.
Penggerindaan permukaan telah menunjukkan cukup energi dalam menghasilkan
transformasi tetragonal ke monoklinik ZrO, (Garvie dkk, 1975; Pascoe dan Garvie,
1977). Proses ini dikenal secara luas untuk menghasilkan tegangan tekan disertat
perubahan volume pada transformasi t-ke-m-ZrQO;.

Peningkatan didalam kekuatan keramik dengan pencelupan telah dilaporkan oleh
sejumlah ilmuan (Phillips and Divita, 1964; Kirchner dkk, 1971; Marshall dkk,
1978). Pembentukan tegangan tekan adalah effective dalam meningkatkan ketahanan



termal-shock dan tahanan abrasi dari keramik body (Lakshminarayanan dkk, 1996).
Didalam penelitian ini tegangan permukaan dihasilkan oleh proses pencelupan akan

dinalisa secara mikro dengan metoda difraksi sinar-x (XRD).

1.3 Tegangan Mikro Pada Material Keramik

Respon termomekanis keramik alumina matrik dipengaruhi oleh kehadiran
tegangan mikro. Tegangan ini timbul sebagai akibat panas ekspansi anisotropi
(TEA), atau panas ekspansi mismacth (TXM) sewaktu dikombinasikan dengan fasa
lain, selama proses sinter dan/atau setelah proses sinter. Tegangan sisa mikro pada
dasarnya suatu sifat yang melekat pada keramik tangguh generasi baru yang sangat
berperan dalam respon mekanis.

TEA didalam alumina menyebabkan perkembangan tegangan sisa lokal yang
besar sewaktu material dipanaskan sampai suhu kurang lebih 1600 °C dan kemudian
didinginkan kedalam subu kamar, Tegangan sisa rata-rata yang menembus fasa atau
batas butir dalam arah arah éumbu kristalografi-a dan ¢ bisa diestimasikan dari
persamaan (White dan Hay, 1994):

2 :
Ga = EGE(Oic ~aiy JAT (1.1)

dimana Gg = adalah konstanta material effective yang dapat dinyatakan sebagai:

g Gg = ?—gg{:—g (1.3)
disini konstanta G dan K menunjukkan modulus geser dan bulk; o, dan o adalah
koefisien panas ekspansi dalam arah sumbu kristallograpi a-dan c; dan AT adalah
perbedaan suhu diantara suhu awal dan pengamatan.

Regangan mikro sepanjang arah tertentu sumbu kristalografi didalam alumina (gp)
bisa ditentukan dari:

£p = Act AT | (1.4)



dimana Act adalah koefisien panas ekspansi diantara butir yang berdekatan sepanjang
arah yang ditentukan.

Tegangan sisa lokal diantara butir diantara panas ekspansi anisotropi
mempengarthi besar butir yang tergantung pada energi retak didalam alumina. Oleh
karenanya TEA menjadi unsur penting didalam grain-bridging yang menentukan
kurva tahanan retak (R) dimana keramik yang memiliki kurva tersebut akan
meningkat tahanan termalnya.

Ekpansi panas mismatch (TXM) diantara matrik dan partikel fasa kedua
adalah mekanisme yang juga memperkuat material dan juga merubah sifat
ketangguhan. Partikel matrik pada inferface bisa mengkontribusikan tegangan radial
dan tarik selama pendinginan dari suhu fabrikasi. Suatu persamaan untuk tegangan
sisa dalam karena termal ekspansi mismatch telah diberikan oleh Selsing (1961)
dalam bentuk radial dan komponen tegangan tangensial adalah:

Ax AT

- (1.5)
1+Vm + 1- 2Vp
2E, E,

dimana Ao menyatakan perbedaan panas ekspansi dari matrik dan partikel fasa

—Gl' =20t =

kedua; AT adalah perbedaan suhu selama pendinginan; v, dan v, adalah angka
poison dari matrik dan partikel fasa kedua didalam komposit; dan E;, dan E; adaiah
modulus Young dari matrik dan partikel fasa kedua.

P'ehgaruh tegangan TXM mendukung penguatan yang dapat dikategorikan
berdasarkan tanda dari Ao (i) jika Aa adalah kecil dan positif maka besar butir
diharapkan mengkontrol kekuatan; (ii) jika Ao adalah besar dan positip maka matrik
bisa dikenai tegangan tarik aksial, sedangkan interface bisa dalam kondisi radial
tekan. Selanjutnya tegangan tarik bisa memperlemah matrik tetapi cukup mendukung
terfadinya ketangguhan retak mikro. Namun demikian matrik microcraking bisa juga
menguntungkan dalam hal meningkatkan ketangguhan crak-deflection dan unjuk

kerja termal shock.



Beberapa mekanisme juga telah dikembangkan oleh para ahli dengan
mempertimbangkan perilaku ketangguhan didalam banyak sistem keramik.
Walaupun demikian masih banyak ahli yang masih saling bertentangan mengenai
bentuk dan mekanisme ketangguhan didalam keramik., Namun demikan masih ada
sedikit kesamaan pandangan bahwa mekanisme ketangguhan bisa beroperasi secara
bersamaan oleh sebab itu analisa sebab akibat mekanisme ketangguhan menjadi
sangat lebih komplek.

1.4 Tujuan dan Manfaat Penelitian

Tujuan
Dengan memahami pentingnya karakteristik tegangan-regangan sisa tekan

pada permukaan komposit keramik terhadap sifat mekanisnya, maka penelitian ini

bertujuan: ' “

1. Untuk lebih mengetahui- mekanisme proses peningkatan kekuatan keramik
sebagal dasar pengembangan keramik yang memiliki ketahanan terhadap
perubahan suhu.

2. Mengembangkan spodumene-alumina keramik dengan memfokuskan pada
ketahanan thermal shock melalui proses pencelupan.

3. Menerapkan teknik diffraksi sinar-x (XRD) dalam mengukur regangan mikro

alumina dan alumina komposit yang diperkuat dengan B-spodumene.

Manfaat

Dengan demikian penelitian ini dapat memberikan manfaat antara lain:

1. Optimasi proses perlakuan panas paska sinter bahan keramik komposit sebagai
cara dalam meningkatkan kekuatan dan ketangguhan.

2. Memperoleh kondisi tegangan-regangan dalam memperkirakan dan memahami
pengaruh kerusakan permukaan sebagai dasar teknologi dalam produksi keramik.

3. Memberikan wawasan yang lebih luas dalam mekanisme regangan sisa keramik

serta lebih membudayakan teknologi diffraksi sinar-x dalam bidang keramik,



1.5 Metodologi Penelitian

Penelitian ini utamanya ‘adalah membuat dan mengembangkan spodumene-
alumina matrik komposit serta mengidentifikasi kondisi tegangan-regangan keramik
setelah mengalami perlakuan pencelupan paska sinter. Langkah-langkah yang
ditempuh meliputi:

1) Studi tentang karakteristik alumina (Al2) dari Alcoa Australia dan

spodumene sebagai bahan monolithik dan keramik komposit.

2) Mengkaji tentang tegangan sisa tekan didalam spodumene-alumina keramik
komposit sebagai cara meningkatkan kekuatan dan ketangguhan dengan
metoda pencelupan (quenching).

3) Mengeksplorasi keadaan tegangan-regangan sisa didalam keramik dengan

pengukuran XRD analisis dari sudut pandang kondisi mikro regangan.

1.6 Sistematika Laporan Pen_elitian

Bab 1 memberikan gambaran umum tentang bahan spodumene-alumina keramik
komposit. Dilanjutkan review tentang perkembangan metoda perlakuan permukaan

material.

Bab 2 menguraikan kembali tentang perilaku dan kondisi tegangan-regangan sisa

dari sudut pandang difraksi sinar x (analisis XRD).

Bab 3 memfokuskan pada metoda eksperimen dalam memperoleh tegangan-

regangan mikro keramik,

Bab 4 menyajikan hasil penelitian dan pembahasan dari hasil penelitian dari

pengukuran tegangan-regangan sisa dengan metoda sinar-x.

Bab 5 berisi penutup dan kesimpulan.





